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Keue form*- und hartbare Zu&ammensdtzungf 
fahrr^ zur Herstellung derselb^n und Her*- 
. atel^img von Kehrkomponentexar-KompGsits 

Gegenstand dex* Srfindung slnd neue h^rtl^are Zusanunen^ 
s^tztingeit H^it verbesiserten Fabrikati&nselgenschaftan,^ ^In 
Varffltoren z\xr Herstelltuag derselbe^n und deren Verwjsndung 
zur Er?-eugi«ig von KGrapoaitmfiktesrialien^ die vmter gewiaflten 
llip&t&idet]^ ^l-wUnaohte KQiiili^^ati.oi^exi von &telfhe^4t» Paatigkeit 
und ZaM^e^lt beaitzan. vu^d auQ^ andara brauchl^s^r^ Slgan*^ 
&c][iaftei^. »±e g^t^ Al?riebfeatlgka4t vnd Fwerfaatigkeit b*-» 
aitzen kiSnnen* Insbeaondere bezlaht sieb dla Ertindung %y^' 
stabile flieSfShige bftrtbap^ Ziig^amwensetzungen^. die ein« 
Diaperscian v^n Teilcban von einem qdex mebreren an-^ 
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organiachen Materialien in einem polymerlsierbaren 
organlschen flUaaigen Pracuraor uafasscn, auf ein Ver- 
lahren zur Heratellung aolcher Zuaammenaetzungen uad 
auf die Erzeugung von' Mehrkomponenten^-Kempoaltnateriallen 
durch Hartung solcher Zuaammenaetzungen unter Bildung 
von Materialieh, die eine orgaxiiache Polymermatrix und 
eine darin diapergierte uod mit dor Matrix verbundena 
teilchenfdrmiga anargaaiaehe veratiKrkende Phase auf-* 
weiaen* 

Ea ist bekannt^ Polyiaere durcfe Einlxringen von nicbt- 
faaerigen teilchenfSroiigen FUllatoffen zur KoatenaaxOcung 
und/oder zur Brzeugung elnea ataiferen Kateriala zu 
atreckan. Oaa einfache Varmiachen einea aolchen FUIl-^ 
atoff a und einea Poiymeren ftihrt ^edach tlblicherwaiaa zu 
mechaniseh schwachen^ spr5den PrOidukterx, Karzlich wirde 
gezeigt, dafl st^rkere K'ompaaitmaterialian erbaltan warden 
kiSnneni vena ftir eine 8t&*kera Bindung zWlachen dar PoXy* 
mermatrix und den FUllatotJTteilcban geaorgt wird« £a wurde 
nun gefunden* dafi ea «figlicb iat« durQh Verw^j^tdung von 
FUllstQtnaiZchent dii» fain zarteilt und in bohen Tallchea^ 
konzentrationen In einer Pojymermatrix mit Kilfa elnas 
polymeren Dispargierungamittela atabil diap&rgiert aind> 
koiapoftitmaterialten von baber Brauobbarkeit zu erzialant 
die gleicbzeltig staiferij^ai&terund zsiber ala bekannte Kom-^ 
poaitmaterialiTO sain kSwwnt Sa witd^ waiter gafiwadetti 
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da0 die Zubereltung hoch fllefif&hlger Zusanuaensetzungen, 
die hohe Konzentrationen an Xeln zertellten FUllstoff* 
tellchen in polymerleierbaren f lUsslgen Prfikursoren auf- 
weiseiiy dxircb die Anwendimg elnes solchen Dlsperglerungs* 
mlttels fflSglich wlrd, wobel solche Zusafflmensetz\ingen unter 
direkter Erzielimg der genannten verbessarten Komposlt- 
materlallen h&rtbar slnd. 

GemSLa elnes Aspefcta der Erflndiing vlrd eine stabile 
flleBfKhige formbare und bfirtbare Zusammensetzung verge- 
eehezii die (A) elnen organlschen flUsaigen Prakursor um« 
fafit, der zu elnem festen Polymeren polymerislerbar ist und 
eine Viskositat von nicht melir als 50 Poise bei der Tem- 
peratiir,. l)ei der die Zusammensetzung gefonat werden sall^ 
besltzt aowie (B) feln zertellte Tellchen, wia welter 
unten nSher gekennzelclmett von einem Oder mehreren an- 
organischen FQllstoffen, wobel die Tellchen zumindest 
20 Vol.J( .der Gesamtzusaamensetzung bilden und (C) ein 
polymeres Diaper glerungswlttel^ wle es nachfolgend liaher 
definlert wlrd, wodurch die FUllatoff tellchen im Zustand 
einer stabilen "entf Xockten" Diaperalon in dem poly-^ 
merislerbaren flUs^igen Pr&kursor aufrechterhalten. werden. 

Unter einem **polymerisierbaren organ! achen flusaigen 
. Prakuraor". ale Komponente (A) der Zusammensetzung wird 
hier ein zu den folgenden Klassen gehSrendes Material 
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verstanden: 

(a) Fiaasige Monomera odar el&a flUsatga Hlschuag von 
Monomaran, dia unter Bildung ainaa jCaatan Polymeran 
polymariaiert verdan k8nnen> bal dam dla vieder-- 
kehranden Elnheiten In dar PoXyaerkette durcfa Kohlen- 
stofi'-Kohlanstoffblnduxigan varkniipft sind oder durch 
solcba Bindux^ani dia durcb Hetaroatoma wla Sauer^ 
staff, Stickatoff odar Silicittm untarbracban aind, 
Vorzugavelsa findat dla Polynerlsation dea Honomaran 
Oder dar Monomeran ohna Bildung irgandeines Aus- 
scheidimgsproduktea statt; mit anderen Wortan ^rdmn 
aolcha Monoiaeran bavorzugt^ dia durch Blndunga-^Um* 
lagarungsreaktionan polyaeriaiereo. 

Derartiga Reaktionen kBnnen von dan folgandan Typan sain: 

(i) Addltionapolymerlsationan von Vinyls Vlnylidan- 
odar andaran i&lmlicben ungaaftttlgten Monomeran j 

(ii) Additionspolymarisationen von cycXischan Mono- 
maran untar flingbf f nung und 

(lii) Kondensatlonsreaktionan voia Bindimgsumlagarunga- 
typ. 

Zu Baispialen ftir solcba bevorrugten flussigan Mono- 
meran voffl Typ (1) gahiiran dia athyleniseb ungaaattigtan 
Monomeran via dia Eater von Acrylsaura und Metbacrylsaura 
rait allpbatiscban, alicycllschan oder aromatlachen Al-^ 
koholan mit 1 bia 18 Kohlans toff atom an wia z.B. Methyl- 
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aetbacrylal;^ £tfaylmethacrylat, Propylmethacrylat, Bu-^l- 
merthacrylat, ithylacrylat, Butylacrylat, 2-ithyllxexyl- 
acrylat, Athylenglykoldimethacrylat, Trlmethylolpropan- 
trimethacrylat, Hydroxypropylmethacrylat , Hydroxys thyl^ 
acrylait^ Dlmetl^lajiilxioathylmethacrylat und Diatfaylaalno«» 
athiyliBethacrylat; vinylaronatische Verbindungen wie Styroly 
Vlnyltaluol und DjLvlnyll>efnzol; Allyiather und. -ester wie 
Allyldiglykoldicarbonat aowie andere Monomere dieser Ktasse 
zu denea AcrylnLtril, Methacrylnltrilt Vinylchlorid» 
Vinylidencfalorid uzid Vinylpyrrolidoa gehoren. 

Zu Beispielen fiir bevorzugte flUsslge Monomere vom 
Typ (ii) gehdren cycllsche £ther und Formaldehyde wie 
Trloxan, Laqtone und cycllsche Ester wie 0-Propiolacton-, 
t -Caprolactonj Lactame land cycllsche Amide wie G-Capro- 
lactamt Lauryllactam, Pyrrolidon; cycliache Slloxane wie 
Octamethylcyclotetrasiloxan* 

Zu weiteren Beispielen der bevorzugten Klasse von 
nUssigen Monomeren gehSren die folgenden Paare von 
••Co'-'Reaktanten'*, die durch Reaktionen vom obengenannten 
^p ^111} poXymerisieren wie: Polyamine und Polyiso* 
cyanater Polyole und Polyisocyanate und PolycarbonsSiuren 
(oder deren Anhydride) \md Polyepoxide# Zu geeigneten • 
Polyaminen geh5ren Xthylendiamlny Hexamethylendiamin, 
Decamethylendiamin, DiMthylentriamin, Piperazln, m- imd 
p*-Xylylendiamin und und p^Phenylendiamin, Zu geeigneten 
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Polyolen gehoren ithylenglykol, Difithylenglykol, Trl- 
methylenglykol, Tetramethylenglykol, Hexamethylenglykol , 
Tetramethylfithylenglykol, Neopentylglykol, Trimetbylol- 
propah. Glycerin, l,2;6-Hexanetriol, 1,> und 1,4-Cyclo- 
hexandlol und p-Xylylenglykol, Zu geelgneten Polyiso- 
cyanaten gehiJren Hexamethylaadlisocyanat, 2,4- und 2,6- 
Tolylendilaocyanat und 4,4«-Dilsocyanato-ciiphenylmethan. 
Zu geelgneten Polycarbons^uren Oder Ihren Anhydriden ge-* 
hSren Bemstelnsaure, AdipinsSure, Phthalsfiureanbydrid, 
Isophthalsfiuret TerephthalsKure, Trimellltsaure, Pyro- 
mellitsKure und 1,3- tmd l,4-Cyclohexandlcarbon6auren. 
Zu geelgneten Polyepoxiden gehbren die Dlglycidyiather von 
1,4-Butandiol, Glycerin, Reaordn und Blaphenol A so- 
wie Bis-2,3^epoxy-^cyclopentylSltber» 

(b) Eine Miachung von einem oder^mehreren vorgebildeten 
Polymeren mit einem oder nehreren Monomeren, deren mono- 
mere Cr) Beatandtell(e) unter Bildung alnea festen Poly- 
merproduktes polynerlsiert werden kann bzv« kSnnen. Das 
Honomere oder die Monomeren kQnnen die gleichen sein vie 
oben unter (a) beschrieben, wobei solche, die eine Poly- 
merisation vom Bindungsumlagerungstyp elngehen, wiederun 
bevorzugt sind. Das vorgebildete Polymere bzw* die Poly- 
meren k6nnen entweder in LSsung in dem Monomerbestandteil 
Oder in einem darin diapergierten Zustand vorliegen; das 
Polymere kann entvreder das gleiche sein' wie das durcb 
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Polynerisation des Jlooooerbestandtells gebilde-te Oder 
yerschledni davoa^ Venn das vorgebilde-te Polyaere in 
dem Honomerbestandteil 16slich ist, karm e£ entweder 
mit dea durcfa Polymerisation des Monomeren gebildet^ 
Polymeren yeikrSgilcfa Oder damit unvertr&glicb sein; ea 
kazm auch zu einer Pfropf xnig mit dem Monomeren bafBhigt 
^eln* 

Sas vorsebildete Polymers bzw« die Polymeren koxmen 
nach irsendeineM Polymerisatlonsweg erzeugt aeiJi und XQr 
die&en Zweck hat Irgendeine Sebenproduktbildung wShrend der 
Polymerisation keine Folgen« So konnen die Polyioeren durcfa 
Polymerisation iia der Schmelze Oder in LBaung, durch Sua- 
peneionapolymeri^ation Oder diirch Polymerisationsver*- 
fafaren mit waasriger oder nicht-w&sariger Dispersion Iter* 
geatellt tmd nach lierkSinmlichen Verfafaren isoXiert 9ein» 
Wenn das vor^blldete Polynere in der polymerisierbaren 
FlUs&i^eit in Form von dispergierten kolloidalen ITeiXcben^ 
die In Aer Fltisslgkeit unloalicfa slnd^ vorliegen sollj so 
kt>nnen dlese l^eilclien durch Hablen von Polyaenaasse auf 
den er£or*derllchen Zca^klein^ruzigsgrad oder zweckmfiSiger 
direkt imter AmienAmtg von i^arigen Oder nicht-ii&sarigen 
Jiisperslonspolyaerisationsfflattaoden hergestellt warden^ 
DiBpersionfipolymerieationstectoiken in wassriger Phase 
slnd in d^er ei'nachl&gigen Literatur aehr weitgcliend be~ 
schrieben; ssdcht-wassrige Polymeri^ationstechni^en- irerden 
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belspielsweise in den Of fenlegimgsschriften 1.570 771> 

1 520 119, 1 570 805, 1 570 804, 1 595 82fi, 1 770 812 beschrle 

ben. 

Durch Anvrendung eines vorgeblldeten Polymeren» daa 
.nit dem durch Hartung des Nonomerbestandteils des flUssigen 
Prakursora geblldeten Polyaeren tinvertrSglich iet, er- 
halt man schlieflllch ein Kompositmaterlal, in dem die 
Polymermatrlx selbat eine modifizierte Kompositphase ist, 
die im allgemeinen eine kontlnuidrliohe Komponente hat, 
die aus dem Polymer en besteht, das wShrend der Hartizng 
gebildet wird und eine disperse Komponente, die aus den 
Teilchen des vorgebildeten Polymeren besteht. In dieser 
Weise kann z.B, eine glasartige Polymermatrix durch Ein- 
bau von vorgebildeten gummiartigen Polymert^ilchen nodi- 
flziert werden. Alternativ kann der Gummi ursprUnglich 
gel5at im Monomeren vorliegen und mit fortschreitender 
Polymerisation zur Phasentrennung veranlaBt werden. Wenn 
zwei Oder mehr ere unvertrfigliche Polymere ineinander dis- 
pergiert werden, so wird die optimale Abglelchung von 
Eigenschaften Ublicherweise erhalten, wenn sie in 
kolloidalem Maflstab dispergiert sind und wenn die Bindung 
zwischen den unterschiedlichen Polymerphasen zumindest 
so fest ist, wie die schwachste anwesende Polymerphase. 
Diese Bedingungen werden zweckmafligerweise dadurch ge- 
vahrleistet, dafl man ein Pfropf- oder Block-Copolymeres 

ORIQINAL INSPECTED 
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von den beiden Folymerkoioponentent die in der Dls-- 
persion nebenelnander vorhanden und miteinander ver-» 
faunden seln fiolleit« vor der PolyBerisatlonsstufe ein- 
fuhrt Oder aktuell in aitu wfihrend der Polymerisation 
bildet. Alternatlv kann dafUr gesorgt werdent daB starke 
ionische Blndm^akrilf te an der GrenzflScbe zvischen den 
Folymerphasen ausgebildet werden. Solche Tecbniken slnd 
in der FolyiaerdiapersionMind Kompoaittechnik allgemein 
bekannt*. 

Zu.Beispielen fUr im Rahmen der Erfindung geeignet 
anvendbare gemischte Polymer /Hohomer^Systeiae gehQren: 

(1) *Sirttpe' von reaktiven Polymeren vie (i) imgea&ttigten 

Polyeaternt Ure-ttianen mit Vinylendgruppen und Bp- 
oxideamit Vinylendgruppen, ;)eweil0 in Komblnation 
mit und gel5st in einem oder mehreren fitbylenisch 
tmges&ttigtein Monomeren; (11) Mischuagen von Poly-* 
hydroxyXpolymeren wie ct^co-^hydroxylischenPolyfithem 
Polyes tern Oder Polybutadiecerifflit Polyisocyanaten; 
(ill) Mischungen von poXyepoxidhaltigen Polymeren 
wie epoxidierten Polybutadienen und Novolacen Oder 
oligomeireaOlglycldylKtbenivon Epichlorhydrln und 
Biaphenol A mit Polyaminen oder Anhydriden« 

(2) "airupe' von nlcht<-reaktiven Polymeren, geiSat in 
Monomeren; 
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zu solehen. bei danen das b»l der Hartung gebildete 
Polymere nit dwn vorgeblld«ten Polyaeren vertrSlglich 
Ist, gehCren' Poly(Biethylmethacrylat)/iaethylaethacryl«t 
und Poly(2,6-dl'methylph«nylenoxid)/Styrol, Zu solehen, 
bel denen die belden Polyneren xinvertr^llch sind, ge- 
htfren Polyiaoprea/Acrylnitrll, Polyo(butylaerylat)/ 
Nethylaethacrylat und Celluloseacetatbutyrat/Metbyl- 
methacrylat. 

(3) Dlsperslonen von Polyaeren In Monomeren, In denen 
sle slch nlcbt l(Ssen,wle Polybutadien«'alkrogel,ein« 
gekapselt bzw. unbUllt mit vernetztem Poly(iie-a^l- 
methaerylat) In monoBwrea Methylaettaacrylat, Foly- 
acrylnltril In Methylnetfaaerylat Oder Butylacrylat» 
vemetztes Poly(butylacrylat) In Acrylnitril und 
Polyvlnylchlorid In Methylkethaerylat. 

<c) Ein partlell polyaerisiertes Material oder ein PrM- 
polymer, das In der Lage ist, nach irgendeinea bekannten 
Polymerlsationmechanlsaus zu Ende zu polyaerisieren aber 
vorzugswelse naeh einea Blndungsualagerungsfflechanisaus, 
vie oben unter (a) angegeben wurde. Zu solehen PrB- 
polyaeren gehdren ungesiittigte Oligoaere ait niedrigea 
Molekulargewlcbt wis 1,2-ungesttttlgte Polybutadiene 
und Polyester ait Vinyl-Endgruppeai Polyepoxide wie 
epoxidierte Novolace und Polybutadiene und Pr&polyaere, 
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die.duroh partldlle Umsetzung von Materlalien erhalten 
werden^ welcha elne Stufenpolymerisation eingehen» d«h. 
aolciie, die nur bei hiohea Umwandliingsgraden von Mono- 
meren zu ipolyaieren Prodiikte Alt hohem Molekulargewiclit 
ergebenj Belspiale fttr dlese Materlalien Bind die obea 
\mter (a) erwBhnten Paaro von *Co-Reaktanten" , die durch 
Reaktlonen voia Typ (lii) poljjiierisieren, 

Der flUssige Prttkursor A kann imabhangig von der 
Klasse (a), (b) oder (c) darart aein, dafl bei der Poly- 
merisation entneder ein kristallinea Polymeres oder ein 
amorphes Polymeres erzeugt wird und is letzteren Falle 
kann das Polymere entweder .glasartig oder gusmiartig sein» 
d.h. es kann eine Olasubergangatemperatur haben, die 
entweder liber oder unter der UBgebun|;atenperaiair liegt. 
In die Polymeren kSnnen nichtreaktive Weichmacher einge- 
baut verden, vie sie normalerweise mit diesen Polymeren 
vervendet werden* 

-Bei der Angabe, da8 der organische fltiasige Pr$- 
kuraor eine Yiakoait&t von nicht mehr als 50 Poise bei 
der TenqperatxiT baben.aollte, bei der die hartbare Zu- 
sammensetzimg gemKB der firfindux^ geformt wird« 'vird die 
Satsache beriicksichtigt » daB dies die Temperatttr i8t» 
bei der die Viskositat von grttflter praktischer Bedeutung 
fUr die Fabrikation von Kompositmaterialien aus der 

509849/0612 



- 12 - 



2449656 



b^rtbaren Zusammensetzung ist. Venn die VlskosltSt bei 
dieser Temperatur zu hocb ist, wird die Leichtlgkeit, 
nit der die ZuBammenBetzung geformt werden kann, ver- 
mindert. Ein Mononeres kann ^edoch bel Zimmertemperatur 
eine Viskositftt Uber dem genannten Bereich haben, wenn 
die Pormung bei erh&hter Temperatur erfolgt, da die 
ViskositKt normalerweise mit steigender Temperatur ab« 
nimmt. Die Tenperaturen, bei denen Pormgebung und Hartung 
der Zusammensetzungen arXolgen, fallen nicht notwendiger- 
weise zusammen. 

Vorzugaweiae aollte die Vlskositat des flUssigen Prtt- 
kursora nicht grCBer als 10 Poise bel Formungstemperatur 
sein,\ind aogar noch mehr bevorzugt werden Werte von nicht 
mehr als 1 Poise bei dieser Temperatur. 

Der teilchenfSrmlge anorganische PUllstoff (B), der 
in dem polymerisierbaren flUssigen Prttkursor gem&fi der Er- 
findung stabil dispergiert ist, wird charakteristischer- 
welse durch ein festes Material mit elnem hohen elastischen 
Schermodul gebildet und zwar mit einem Modulwert von nictat 
weniger als 5 GN/rn' und vorzugswelse nicht weniger als 
10 GN/n . Altematlv kSanen geelgnete feste Materialien 
als solche definlert warden, die eine hohe Knoop-Hfirte 
von mehr als 100 aufweiaen. Zu Beiapielen tiir geelgnete 
Festfitoffe geh5ren eine breite Vlelfalt von Mineralien 
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vie AluiBixiiumoxide, Foraen von KieselsSLure wle Quarzy 
Cristoballt imd Tridymlty Kaolin und solne Kalzinlertuogs- 
produkte, Feldspat^ Cyanit, OllYin, Nephelin, Syenitp 
Silllmanit, Zirkon, Vollastonitt Apatity Aragonit, Calclt, 
Hagnesit., Baryta^ Glps \xod andere MetallalllcateyAlu- 
mlnate, Aluainlim- l)zv« AlumoBilicatep. Phosphate, Sulfate , 
Carbonate, Sulfide « Carbide und Oxide; Metalle,die sprSde 
Oder duktii sein IcSnxien* wie GuBeisen, Zinklegierungen, 
Aluminium, Bx*onze und Stahl sovie ktinstliche Materiallen 
vie GlSaer, Porzellan, Schlackenasche und Formen von 
Kohle b2ir« Kohlenstoff vie Koka, 

QLe Angabe, dafi die Teilchen des anorganischen Ftlll- 
stoffs fein zerteilt sindi bedeutet, dafi die maximale 
Grofie von Irgendwelchen anvesenden Teilchen bei 100 
liegt und daB zumindeat 9^ % (nach der Zahl) der Teilchen 
von einer Grofie von 10 oder veniger sind» Vorzugsweise 
haben mehr als 99 % (nach der Zahl) der Teilchen elne 
Grofie von 10 fx oder veniger und Im allgemeinen ist es 
vag 80 besaert je ntther der zahlenmMfiige Anteil solcher 
Teilchen 100 % erreicht; bo liefert beispielave^-ae ein 
Anteil von 99*999 % (nach der Zahl) mit einer GrdBe von 
10 jd Oder iieniger aehr befriedigende Ergebniase. Gleich«> 
zeitl^ vird bevorzugt, dafi die maximale GrSBe irgendeinea 
anweaendeh Teilchens 75 /i betragen 8ollte» vobel eine 
MaXlmalgrBfle von 50 jfx noch mehr bevorzugt wir'd* Pemer 
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wird bevorzugt^ dafi Teilchen Biit einer Cro0e von Opl fx 
Oder weniger, wenn solcfae anwesend sindj nur elnen ge- 
ringen Antell (z'.B. nicht mebr als 10 % nach der Zahl) 
des gesamten Tellchennlaterlala, ausmacben wegen der groBen 
Mengea anpolymerem Dispergierungsmittel, die zu ihrer 
Stabilislerimg Im Hlnblick auf die sehr groBe spezlfiscbe 
Oberfl&che deraalben erforderlich alud* 

Die Tailchan des anorganlachen FUllatoffa konnen 
eine enge Oder brelte GrSBenvertellung baben und sle 
kSnnen innerhalb der genaxuiten CroBenbereiche einon Oder 
mehrere Vorzugswerte basltzen. Die leilchengrdBe der FU11«- 
fitoffe bezleht alch auf die grSBten AbmesBimgen der 
Tellcbe&t die von komfaraiger bis plattcbenf tfrmiger 
zylindriacher Oder atabttbnlicber Oder recbteckig^Gestaltdein 
kaiinen.Bevorzxigt wird Im allgeaeinen eine kSrnlge Gestalt 
der Tellcben la Gegensatz zu plS^ttchen-* Oder atabformlgen 
Tellchent da die Stellhelt der KompoBltmaterialien. die 
aus den bttrtbaren ZuaaiBaenaetzungen erzeugt werden und 
die Lelcbtlgkelt der Verarbeltung der letzteren zu Kon- 
posltmaterlallen dadurcb optlnlert werden. FUr spezlelle 
Anwendungen k5imen ;iedQCb Tellcben mit einem Lfinge zu 
DurchnesBer* bzw» Lftnge zu Dlcke-Verhfiltnla von nlcbt mebr 
als 25:1 wle beispielawelBe gewlsse Tellcben von Asbest 
Vollaatonitt SllicluBcarbld* Oder Sllicluomitrid-^^Wblakers*, 
Kaolin Oder Alumlnlun Oder GllnuBerphLattcben angewandt werden* 
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Der tellcheuffirmige FUllatof f kann aua ledigllch 
alnem der oban. ganaonttao Materlalien odar aua elner 
Miachimg Yon zwai odar ttahreran aolchen Matarialien bo- 
stehen* Die Teilchen kSzmen durch Ausfailung Oder Zer- 
atfiubung Oder aus iDaaalveni Material durch herkSimiliche 
Brech- und Mahlyerf ahren erzeugt warden • Dleaer Aspekt. 
der Sk'fladting wird untan mehr lai elnzelnen dlakutlert. 

Ea wird auch bavorzugti dafi die Oberfl&ohen der 
Teilchen zualndest frei von loaa gebundenem Vasser alzid^ 
wie es beifipialaweise durch Erhitzen derselben auf 150^C 
erreicht wird* In einigen F&llan^wie in aolchen » wo ain 
SiXan*<lrenz£lachenbindemittel verwendet wird, wie unten 
beschrlaben,. kaim ea vorteilhaft sein, den Vaaaergebalt 
der Teilchen durch Brennen deraelben bei Temperaturen liber 
4G0^C noch waiter zu vermlndem. Ea iat wlchtlg, dafl die 
verwendet en Teilchen nicht durch absichtllch elngefiihrte 
niedermolakiaare obarflMchenaktiva Matarialien wie Fett* 
a&uren odar Salze deraelben kontaninlert aind, mlt danan 
handalaiibliche FUllatof fe gawtfbnlich behandalt aind^ 

Wie bereits angegeben wurde , enthalten die hMrtbaren 
Zuaamnenaetzungen. zomlndeat 20 Vol«9( an atabil diapergiertem 
teilchenfGrmigen anorganiachan FUllatoff xmd ale kQnnan 
bia zu 90 dieaer Xoisponenta enthalten. Bevorzugte 

Voluaenkonzentraticnen an FUllatoff zur Erreichung der 
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vorteilhaf testen Eigenschaften in den durch Httrtung dler 
flieflfMhigen Zusaamenaetzungen erhaltenen Koaposlt- 
materialien h&ngen zu einem gewissen Grade von der Natur 
dea fasten Polyneren ab, das beio HSrtungsprozeB ge- 
bildet wird. Wenn daa feste Polymere amorph und glasartig 
ist Oder wenn es krlstallin 1st. liegt eine bevorzugte 
PUllstoffkonzentration Im Bereich von 35 bis 85 Vol.Ji, 
inabeaondere 50 bis 80 Vol.Ji, bezogen auf die gesamte 
Mrtbare Zusanmensetzung. In FKllen, %fo die lUllstoXf- 
teilchen stttrker an das feste Polymere gebunden werden, 
vie unten 1b einzelnen beschrleben wird, kSnnen seiche 
PUllstoffkonzentratlonen zu elner merklichen Zunahae nlcht 
niur der Stelflgkeit sondem auch der Pestlgkelt der beim 
Harten erhaltenen Komposltmaterlalien (verglichen aiit 
den nlcht- Bodlfizlerten f eaten Polyaerei^ ohne bedeutenden 
Verlust an Zahigkelt fUhren. Wenn daa feste Polynere gumal- 
artig und die PUllstoffteilchen wlederua stark daran ge- 
bunden alnd, reicht die bevorzugte Flillstoff-Voluaenkon- 
zentratlon von 20 bis 30 %, bezogen auf die gesamte hfirtbare 
Zusammensetzungi die Bruchdehnung und RelBfestigkeita- 
eigenschaften der gehftrteten Komposits sind bedeutend 
besser als diedenigen von nicht-modlfizierten Polymeren 
bel nur mMBlger Brhehung der Stelflgkeit. FUllstoffkon- 
zentratlonen Uber 50 yol.% k»nnen Jedoch im Palle von 
gummiartigen Polymeren fUr Anwendung in Suspensions- 
«y8temen,al8 KominresslonsblBcke fUr BrUcken oder Montage- 
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blScke fiir Mascbinen oder als Blcbtungsrlnge nUtzllch seln* 

Das in dan bartliaren Zi&saiuttensetzungen angewai^te 
polynere Dtsperglenuxgsalttel (C) ist elne **amphipatlsch«" 
(aiiiphipatfalc)* Substaxiz mlt zumindest elner kettenUmlichen 
Kompozxente von einaia Holekulargewlcht von zumindest 500, 
die diirch den polymerlaierbaren organischen nUsslgen 
Frakuraor. (A) In dam Slnno solvatlsleart wlrd^ dafi der 
Prakursor, wenn* dlaae Koaqponente eln unabhKnglges Holakiil 
ware, badeutend beaaer ala ain ^^Iheta-LSsmgamlttel" tfXr 
dlase eein wlErde. Did Natur von "Theta-LSsimgsalttaln** 
wlrd Im^Polyaer Handbook" (Ed.Brandnq? und Inunergutt 
Inter3Clenca« 1966} diskutldrt. ZusStzllch enth&lt das 
Dispergierungamittal elne oder isehrere Gruppierungen, die 
zu elner Aaaoziierung (\inter Wlrkung als Verankerung) 
mlt den Tellchen des anorganischen FUUstof fs (B) be- 
fShlgt sind. 

Bel der Ausvahl des zu verwendenden polymeren Dls- 
pergleruitgsmlttels ist es wlcbtigi solohe ampblpatlschen 
Substanzen mlt solvatisierbaren Polymerketten zu vermelden, 
die mehrere ffir den tellchenf&rmlgen FUllstoff (B) sub- 
stantive (d«h« zur Varanterung befSlhigte} Grupplerttngen 
enthalteny die so angeordnet slnd, daQ die Substanzen in 
der Tat ausflockend \md nlcht dispergierend wlrken» Poly- 
mere Dlsperglerungsialttel warden als solche Polymeren 
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identiflzlertt die bel ihrer nomnalen Xonflgitratlon an 
der Grenzflftche zwlscben einem anorganlachen Tailchen und 
den flUasigen PrBkuraor eine niedrige Konzentration an 
Verankerungsgruppen zur AuSenselte der an den Teilchen 
adsorbierten Polymerhaut hln iiaben, ^hrend Flockungs«- 
mittel charakterlstlacherweise eine weaentliche Oder hohe 
Konzentration von solchen Gruppen an der Aufienselte der 
Haut aufwelsen. Die genauen Bedingungen und lIolekulartypen« 
mit denen eine Dispersion eher als eine Plocktmg erreicht 
wird, werden fUr den Fachmann erkennbar aein* So ist 
irgendeine solvatisierte PolyBierkattep die im Hlnblick 
But Verankerimgsgruppen monofunktionell ist, ein poly- 
meres Dispergieningsntittel, aber eine solvatisierte Poly^ 
merkette, die in dieser Beziehung polyfunktlonell 1st, 
kann entweder ein Diapergierxmgs- oder ein Flockungsmlttel 
sein. Beispielsweise ist eine solvatisierte Polymerkatte 
von eineia Molekulargewicht von 2000 nit einer polaren 
Verankerungdgriqppe vie einer Carbonstturegruppe an einen 
Ende ein Dispergierungsnittel? die gleiche Kette mSk Saure- 
gruppen an beiden Enden wSre o<^doch ein Flockungsmlttel » 
Ahnlich 1st ein AB-Block~Copolyneres, bel den der B*-Block 
solvatisiert und der A-*Block relativ unlBslich in flUsslgen 
PrSkursor (A) ist und zunindest eine gewisse Affinit&t 
zu den Teilchen (B) hat, ein Dispergierungsnittel^ein 
aquivalentes Block-Copolyneres von ABA^Typ wSre jedoch 
ein Flockungsmlttel. Solvatisierte Polymerketten nit will- 
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lcUrll<^ Yoneinander entf ernten VeraaokerungBgxrup^en l^ngs ... 
der: Kette.jkSimen ^ntweder Dlsperglerungsmlttel oder 
Flockungamittel seli-ie nach Molekulargewicht der Kette 
und dBm.AusmaO dea Abstandes der Verankerxmgagruppen, 
aber im allgemeinen verden Katten von MolekulargawipWea .. 
imtar .200 QOO . ait urn. Molekulargewlchta- Jnt ervalXe von 
10 000 odepmehr voneinandBr entf ernten. Verankerungagruppan 
Dispergienaigsnittal aeih, wflhrend aehr boclmolekiaara 
Ketten, d.h, solche nit Molekiaargewichten von 1 000 000 
Oder nebr, dia Terankerungagruppen ait Mhnlicbaa Ab&tand 
baben, Flockungsnittel aein warden. In alien Ffillen spialt 
ea eine. RoUe. ob daa anqpbipatiacbe Polymere eine Ten- 
denz zur VerankKTung an ainea elnzelnen FUllstoffteilchen 
Oder an 'aehr aifl elnem Tellchen hat* 

Zu fttr den Elnbau in polyaere Dlsperglerungsmittel 
geeigneten Gr\ippea,Uber die daa DispergierungBaittel mit 
den anorganiflcben leilclien aasoziieren und mit diesen ver- 
anker t werden. kaxuit gehSren polar e Gruppen Oder chemisch 
reaktlye Grirppen, die zu anderen^auf der Teilchenobjer- 
flKche anwesenden pclaren Oder reaktiven Gruppen koa- 
plementair sind. Altemativ kSnnen Polymerketten(teile) vorge 
seben yerAen^ die verglichen ait den oben diskutierten 
solvatiaierten Polyaerketten in dea fltissigen Prakur^r 
sor A relativ xmlSslich aind und von denen jedes Segaent 
zumindest ^ine geringe (venn nicht apezif iscta^ Af f init&t 
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z\x den Teilchen beaitzt Oder es kann eine Koabiaatlon 
von solchen polymeren Kitten uad den oben erw&lmten 
polaren Oder chemlsch reaktlven Oruppen angewandt werden. 

Ea ist ein wesentllches Merkaal der Erfindungt daS 
die solvatlaierte Kouponente dea polymeren Disperglerungs- 
mittela Oder ein nacfafolgendea Reaktlonaprodukt deaaelben, 
das bei der Kfirtung der flie0ffihigen Zusanuneosetzung er- 
halten wird, aolvatiaiert durch die oligomeren odor poly- 
meren Produkte, die im Verlaufe der HMrtungareaktion an- 
f alien, blelben (oder mit dleaen vertrHgllch), so daB eine 
Flockenbildung und Aggregation der anwesenden anorganlschen 
Teilchen verhindert wird und das Dispergierungsmlttel innig 
in die Polymermatrix der gehfirteten Zusanmensetzimg einge- 
baut \md mit dieser verbunden wird. Obglelch dieses Er- 
f ordemis nicht notwendigerweise bedeutet, dafi irgendein 
Teil des DispergierungsmlttelaolekUls chemisch gleich Oder 
ahnlich sein nufi wie irgendein -wrgeblldeter Polymer- Oder 
Oligoaerbestandteil des nOsslgen Prfikursors (A) oder so- 
gar gleich oder Shnlich den bel der Hfirtung gebildeten 
lesten Polymeren, kann in der Praxis eine solche Ver- 
traglichkeit einfach erreicht werden t in dens nan das Dis- 
pergierungsmlttel so auawShlt, dafi es eine solvatlslerte 
Polynex*omppnente aufwelet, die In ihrer Zusaamensetzuag 
der^enigen das endgUltigen festen Polymeren fibnlicb oder 
nahe verwandt ist. Allgemeinerkann es ^Jedoch so einge- 
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ricbtet werdenj daB die 8plvatlslez*ten Polymerketten des 
BlspergleznmgsaittelB tunktlonelle Gruppen anttaaltexit 
Uber die eine Pfropfung Oder Cppolymerisation olt den 
ijn fliisslfren Fr&kur3or (A) anvesenden Monomeren wShrend 
der KlLrtungSDperati.cm stattflnden kann. Eine Pfropfung 
kann im Falle einer Additlonspolymerisation von Vinyl- 
Oder Vinylidenmonbmeren durcb Einbau von beispielaweiee 
copolymerlaierbaren Metbacrylatgruppen in daa Dispergieruogar 
mittelttoleldll in der Weiae vorgeaeben verdent wie ea in 
der GB-P5 1 052 241 beaebrleben iat Oder durcb Einbau von 
Gruppen 9 die in Gegenwart von aktiven Radikalent wie aie 
durcb Zeraetzung einea Paroxids erbalten werden^ Wasaer- 
stot£ abzieben bzw, abaondern kSzmen* In Falle , daB warme*- 
hMrtende Polymare bei der Kgirtung dea flUaaigen PrM-< 
kursors erzeugt warden, kBnnen unteracbiedliche chemiach 
reaktiva Gruppen wie Hydroxyl, Amino i Carboxyl, Epoicid 
Oder Methylol zur Erzielung einer Pf ropfung oder Copoly* 
ffieriaation auagenutzt werden, 

Vbrzugaweiae aollte die aolvatialerte Komponente 
dea polymeren Diapergierungamittela ein aolcbea Nolekular- 
gewicht uhd/oder eine aolche Co«*Reaktion&£^bigkeit baben^ 
dafi siie^ bei Einbau in die Polymenaatrix im .Verlauf e der 
HSirtung der ZUaammenaatzung keinerlei nacbteilige Wirkung 
auf die nechaniacben Eigenscbaften dea Polymeren bat* 
Wenn aolvatiaierie Komponenten mit einem Molekularge- 
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vicht In der NBhe der ftir elne wirksame Stabilisienmg 
genannten unteren Grenze verwendet werdeui sollte die 
fragliche Kanponente vorzugsweise irgendelne polymerlsierbare 
oder.anderswie reaktlve Gruppe enthalten, so daB si9 cheaiiach 
wle auch phyalkallach in die PoXymermatrlx eingebaut werdan 
kann. 

DemgemSlfi 1st as klar» daB die Elgnung der solvatl** 
aierbaren Komponente alnes beaonderen Disperglerungs- 
laittala von der Wahl der Polyaermatrix abb8ngt« Belsplela 
fttr Oispergieriangaaittelp die fUr elne Terwendung zu* 
sammen mlt Additionspolymeren^ die alch von elnem Oder 
mehreren ungea&ttlgten Honomeren ablelten oder** Sirup en' 
von in solchen Monomeren gelQsten hochBolekularen Poly^* 
aeren beaonders geelgnat aind, aind Polymere von einea 
gegeniiber dem Matrixpolymeren Stanlichen Holekulartyp mit 
einem Molekulargewicht in Bereic^ von 20 000 bia 200 000 
mit einer Anzahl von IKnga der Polymerkette verteilten 
Gruppen, die gegentiber den anorganischen Teilchen sub- 
stantiv bzw. verankerungsfShig aind. So iat fiir elnen 
Sirup aus einem 90/10 (aew«/Geir#) Copolymeren von Hethyl** 
methacrylat und Butylacrylat in Hetfaylmetbacrylat ein 
95/5 (Gew«/Gew«) Copolymerea von Hethylmethacrylat und 
Methacrylaaure Oder einem Netallaalz dieaer SSure ein 
geeignetes Dispergieningsmittel. Andere Comonomerd, die 
polar und gegeniiber anorganiachan Materlalien virksam aind^ 
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k?Jn»en auch angewandt werden wie z.B, Dimethylamlno- 
ttthyajBBthktfi^lai iujd qoaternfoe lonen davpn, Meiaiacryl- 
amid, ^:;Mettiacrylyl6*3Ti^ ilddukt* 
von Glycldylttethacnrlit ait polM^substituierten ar<»a- 
tischen Sltii^en vie p-Aainbbeiuoeaaure und Addukta von . 
Glycid^laethAtrylat mit /*Aminopropyltri»et&03cysilM». 

Eine ander* Form von Diapergierungsmittel, die be- 
nutzt warden kann, .iatein Copolymerea, das kua aolvatlaierten 
Polymerketten besteht . die in willkUrlichen Intervallen IMnga " 
elaer relativ unWalichen Polymerketten aigefUgt aind, wBlcb 
letztere ebenfalla willWlrlich angefUgte Gruppen aufweiat, 
die zur Herbeifiilirung einer Verankerung nit den Teilchen 
dea anorganiacKen FUllstoffa befamigt aind. Solobe poly- / 
meren BiipergiertingSmitttel k»imen belapteXaweiae nach deA 
Verfahren gebiidet werten,- die in den CB-PSen 1 052 241 und 
1 122 397 beachrieben aind. 

Die Veraiiimjn^gruppen, die in daa polymere Dia- 
pergiex^wittel eingebaut verden konnen, aind von mehreren 
unterachiedliohen Typeii, fUrweiaiedie folgenden reprWaa- 

tativ Bind! 

(i) Solche» bei denen wahrscheinlich eine gewiaae 
Form vpri lonenbindung ait den anorganiacben Teilcben aUa- 
gebildef wird, wie belaipielaweiae Carbonaaure- oder Sullon« 
8aure;P=uppen, die aalsisimiicbe Bindungen oit Metalllonen ' \ 
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Oder basentthnlichen Zeatren in den Tellchen bilden 
kSnnen Oder Amino- Oder quaternBre AnfflonlUfflgni|)(pttnr 
solcbe Bindungen nit sauren Zentren in den Teilcheh 
bilden kSnnen; 

(ii) solche, die wabrscheinlicb zur Bildung einer 
kovalenten Bindung ait den Teilchen fUhren wie z.B. Xso- 
cyanat- oder Alkoxysilahgruppen, die mit hydrb^^lischen 
Zentren in den Teilchen reagieren k^nnen oder Chromylchlorid 
und endere OieLatbildner, die mit cbelatisierbaren Zentren 
in den Teilchen reagieren kSnnen; 

(ill) solche» die wahrscheinlich zur Bildung von - 
■ Wasserstoff bindungen zwlschen dem Dispergierungsaittel 
und den Teilchen fUhren vie CarbonsKuregruppen, die mit 
Hydroxylgruppen is Teilchen in Vechaelwirkung treten kttnnen; 

(iv) solehe, fiber die eine gewisee physikalische Ad- 
sorption an der Partikeloberflttche stattfindet wie z.B. 
durch Bipol-Dlpol-WechBelvirkungen oder van der Waeils-acbe 
Kr&fte; zu eolehen CSruppen gehbren Nitro-, Cyano-, Eater-f 
Amid- und Betaingz<v^pen» deren aehwache Wechaelwirkungen 
durch Anitlgung der Giruppen in Sequent an eine relativ 
uniealiche Polymerkette verstarkt werden konnen, 

B(eispiele fUr Diapergierungsaittel, die fUr eine Ver- 
wendung ait Polymematrices besondera geeignet sind, die 
durch Polymerisation Kettenverlttngerung und Vemetsung von 
ungesftttigten Oligoaeren und ihren LSsungen in unges&ttigten 
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Monomer en erhialten warden « sind Oligomere von ahnlichem 
MoIekiiXargevichtt die elne oder aehrere Shnllche unge* 
sattlgte Gruppen enthalten und eine oder mehrere anhangende 
polare Gnflppen. So lat ein ^eis^tes rnqpeisLerungsmittel to 
Ltisung einos Epoxyharzes (in Styrol), das am Ende doppelt 
toit Methacrylsfitire zu elnem Dlvinyl-imgeaattigten Poly- 
meren umgesetzt wurde (solciie Materialien verden im Handel 
unter der Bezelcfanung "Derakane* vertrlel)en) eln Oligo- 
merest das nur an elnem Ende mlt HetbacrylsSlura zur Er^ 
zielung elnea endst^ndlg ungesftttigten KSrpere vungesetzt 
worden Ist^ wahrend das andere Ende mit p-Aminobenzoesawe 
zur Erzielimg einer Endgruppe umgesetzt wurde, die zur Ad- 
sorption an anorganischen Teilcheno'berf lichen befahigt ist, 

Diaparglerungsmittel, die hier fUr einen Pr5kursortyp 
als besonders geeignet bezelchnet werden, sind nicht not«** 
wendlgerwelse auf die Anwendung zusammen mlt diesem Typ be- 
schrslnkt und dlenen n\xr zur Veranschaulichung dessen^ was 
mSglich lst« So kann das obige endst^ndig unges&ttlgte 
Dlsperglerungsmlttel In einer elnf achen Zusammensetzung auf 
Hethylmethacrylatmonomerbasia in gleicher Welse brauchbar sein 

Ein geeignetes Disperglerungsmittel fur die Verwenduag 
in elnem von elnem Polyol xmd elnem Polyisocyanat abge- 
leiteteri Polyxirethan wird durch Pf ropfung eines gewissen 
Antells der Polyolportlon dea Prakursors auf ain acrylisches 
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FolymerrUckgrat erhaltea, das polare Substltuenten exit-* 
halt. Bin gaeignetes Dlaparglarungsmittol fUr die Ver« 
wendung in eineat. Epoxyharzayatem kazm durch Uiasetzuxig von 
p«>Nltrobenzoe3ftura mlt einigen dar Epoxygruppen dea E^oxy^ 
harzaa arhaltan werdan. 

Obglalch daa polymera Dlspargiarungamlttal (C) ia 
^iqpttail dar PfiXle aln gaaondert erzftugtar und elngefUhrter 
Bastandtell dar hftrtbaran ZuBantmansatzungen gemftd der Er«- 
findimg sain wirdi ist dies nitht wasentlich» d*b« as lat 
a&gllch, dafi Irgandain Bastandtail das flUsslgen Prftkursors 
(A) salbst die Funktlon ainas polymeren Diapergiarungsmittala 
Ubamliuat, So kOnnan die andst^ndigan Carboxylgnippan alnar 
ungesattigten Pblyasterkatta an dar anorganischen Teilchan«> 
oberflGLche adsorbiert wez^an* Katten nit Monocarbons^ura-* 
enden verden ala Dispergierungsmlttel virkan, Dicarbon-> 
sKureUbten dagegen als Flockunganlttal und dlaae mUaaan da-^ 
her zur Erzeugimg ainer nicht-ausgaflocktan Diaper sion var<>. 
miadan werdan • Geaignate Polyester ktfnnen durch Vervendung 
eines DiolUberschuQes zur Bildung. eines Polyesters mit 
niedriger Saurezahl erzeugt verdant und dann kann der Sgura- 
gehalt durch Unaetzung ait ainea Moxioapoxid waiter ver-* 
aindert verdsn, wia as beiapialsweisa in den GB-PSen 
1 045 199 und 1 317 605 dargelegt wird. In gleicher Vaisa 
ist ea aSglich, dafl eia Diapergierungsaittal in situ 
wShrend der Dispergierung das FUllstoffs ia flUssigen Prtt- 
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kursor :gebiM«fr.*ird, beispielswelae ala Folge vott darin 
liereits uriweSendim niedefiwolekularan Substenzen* die Gsnxp^ ' 
pea mlt tflner teiideaz'4ur Verankenmg am FUllstoff eaX- 
halten UQd slcli all: feiner aolvatialerten Polymerkette ver-. : 
einigen koxmen. Beispielwelae kttnnen aicb epoxidhaltige- 
solvatlsierbare Polynerketten mtt . der Aalnogruppa alnaa' 
Aminoalkbacyailana wSlirend der Diajiergierungasttafe var-. 
einigeii lizvw verblndan. 

i;er An:kall an polyna^em Dlapargiaruiigamlttal . 
(ciidjer in den erfiadangaganSBan Zuaaofltaaaatzungan anga^ . 
wahdt wird, iat Gegenatand einar breitan Variation, ab- 
bMngig von der Eigenart der aaaoxiierenden Grvippan im Dia-- 
pergienmgamittel, dea gewBhlten teiltebenfermigen an- 
organiachen Materiala, der Oberfiaebengrofle der Teilcbaa 
und der -!reilchenkon2entration aowie der Eigenart dea 
nuaaigen Pr&kuradra,ia alXgamainan liegt jedoch ein 
zufriedeiiatellender oiniaaler Anteil bei 0,01 g/m dar 
Geaamtoberfl&che der Teilcben. Sin angemeasener miniaaler 
-Anteil polynarara Biapergierungainittel iat waaentXich 
xm sicherzuatellan, daB die anorganiaeben Tailcben frai 
von Aggregation in dar hartbarm ZuaaumcoiBetzung vorliagni 
und ao wfibrend dar Hartung dar Zuaanmenaetzung bleiben* 
In allgemainen werden bShere Kon2entrationen ■ an poly*- 
neram Siapergieningaaittal behtttigt, venn die Konzentration 
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der anorganlschen Teilchen und der Gesamtoberflachen- 
bereich derselben hoch aind und auch wean der fiusaige 
I^Kkursor ein IBallches vorgeMldetea Oligoaeres oder 
Polymerea enthMlt. Oberhalb eines gewlsiBen optimalen 
Pegels wird kein weiterer Vortell hinsichtlich der Tall- 
chenstabilitat durch Erhbhung das Anteile an polyaeraa 
DlsperglerungsmltteZ erzielt. 

Vexm die hdrtbaren Zusanuaensetzimgen gemaB dar Er* 
findung zurei oder aetarere Typen von fain zerteiltem Par~ 
tlkelmatarlal aufweisen oder wenn zusatziich zu detatell- 
chenfermigen anorganlachan RiHatoff ein Pigment, auf daa 
welter unten eingegangen wird , aaweaend lat, kann ea vor- 
teilhaft a'eln, zwel Oder mehrera vnterachledllche polymere 
Disperglerungamittel anzuwenden. Bel dlasen Dlaperglerunga- 
mitteln kannen die "verankemden" Komponenten je nach Ober- 
flicheneigenschaftan der fraglichen Teilchea iinteraclxiedllch 
ausgewfihlt warden. Die solvatlaterbaren Konponentan des Dia- 
perglerungsmtttela kCnnen antweder die glelchen oder var- 
acbledan aeln, wobel ale im Xetzteren Palle ^edoch nlcbta- 
destowenlger mltelaander imd »lt den anderen Komponenten 
der hartbaren ZuaammenBatzung, wle welter oben dlakutiert, 
vertragllcb seln aUssen. 

Obglelch «a zur Erzlelung von einlgen der gUnatlgan 
Wlrkungen der Erflndung nlcbt weaentlich aeln mag, lat ea 
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eln bevorzugtea Merkmal der hartbaren Zusammensetzungen 
gm&B der Erflndungi da6 sle ziidatzlich zu dea poly- 
aerislerbaren organiachen flUasigen Pr&kursor (A), dem 
teilchenfSnirigen anorganlschen FUllatoff (B) und den 
polymeren Dlspergiermigamittel (C), wie aie berelta ba- 
achrieben wtirden, elne Subatanz enthalten solltant die 
aktlve Gxnippen bletet^dvirchdie sichergestellt warden kannc 
daB dia Folysarnatrix xsnd dia Tailchaa In dam nach HSrtung 
erhaltenett aodgUltlgen Kompoaitaaterial aehr atark mlt- 
alnandar verbundan alnd» Ein gawlaaer Grad von Bindung : 
zwischen der Matrix und dan Tellchan ist atata elnf ach. 
dank der Anwesenheit das polyfliaren Dlsperglerungaalttela 
varfaandan» deaaan Elganschaften dazu rUhreut daB as slch 
an der GrenzflMcbe zwiachen dieaen beiden Phaaen befiniat 
und eina AffinitSt fUr beidcr zalgt* Urn ^edocb Koapoalt- 
naterlalien nilt optimalen mechanlachen Elgenachaften zu 
erbaltenr ist ea notvendig, dafi die Featigkeit der Bindxmg 
zwischen der Pblymermatrix und den Teilchen zumindeat 00 ' 
groB sain aollte wie der innera Zuaanunenhalt von dea 
Bchwkcheren der Beatandtelle,gleichgUltig welcher dieaea 
sein mag. 

In geeigneten Fallen kann die erforderliche starke 
Blndung durch die Anvendung einea angenessen gew^hlten 
polyn^rea Oiapergierungamittela herbeigefUhrt werdent. 
v)9in die KrSfter. welche das Diapergierungamittel mit den 
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tellcben v^reinigen* ausrcichend atark slnd und die 
ffolvatlslerte Xomponente dea Diapergierungsnlttels in 
dar Polymermatrlx nach d»r Uartung vollstSndig Integriert 
lat - entweder durch Chealache Wechselwlrkung Oder dank 
der Tatsacbe, daB ea ein vertr&gllcbea Polymerea von ver- 
glelchbarem Molekulargevicht lat. 

Vorzugaweiae wird die Auabildung einer sehr atarken ■ 
Bindung zwiachen der Polymeroatriz und den Teilchen Je- 
doch durch Einbau einea Bindeaittela von geringem Molekular- 
gewiehtCin die bftrtbare Zusainmenaetzung) erreicht oder 
ihre Bildung unteratiitzt und zwar durch Bindemlttel dea 
Typ8,der eine ode.r nehrere Cruppen enthalt, die zur Wechael- 
wirkung mlt Gruppen Im anorganischen Material befShigt sind 
aowie auch eina Oder nehrere Oruppah, die mlt dea die Matrix 
im endgUltigen Koapositmaterial bildenden Poiyaeren oo«- 
polymeriaieren oder anderswie darauf atifgepfropft werden ktfn- 
nen* Bei Verweudiing eines niedermolekularen Bindemittals 
voc dlesem Typ mud darauf geachtet warden^ daB daa Binde- 
mittel in gleicher Veiae wie daa polyaere Diapergierunge-' 
■ittel an der Crenzflfiche zwiachen den beiden zu blndenden 
Karpera anvesend iat; daa madit ea nStig^ daB die Anteile 
Oder Verfattltniaae der benutzten Diaperglerungs- und Binde* 
mittel BO kontrolliert werden sollten, daB keinea fur aich 
allein eine <*aatte Abdeckung" der TeilcbenoberfXache er- 
reichtf wodurcb fUr die Adaorption dea anderen Hittela 
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» 

Der an^endende besondera Typ yon Bindamittel wird 
von der. Eigenart dea anorgani^chan FUllatoffa und das 
polymerisierbaran nassigen Prfilcurs^^ 
eignete Bindemittel alnd im ailgemelnen Substanzen, dia 
Gruppen entbalten, welche elna Mehrzahl von ioniachen, 
kovalentan oder Wasaerataf fbindungen alt den Teilchen bildan 
kSnnah und aujch GrupTpan, die zur Ausbildung von Bindungan 
Bit der Polyaermatrix reagieran k5nnan, Geeignata Giupp«i 
lUr eina Bindung a» Teilchen mit hydroxy lischen, Metalloxid- 
oder Kieselsaure-bzw. alllcatartigen Oberfiachen Bind bei- 
splelawelse die oligCHjeren Hydrolyaeprodojkte von Alkoxy- 
8ilanen,.€ailorsilaneii.und AlkylUtanaten aowie auch die 
dreiwarfctgan ChroBkomplexe organiacher S&uren. Wenn dia 
TeilchanoberflKehe baf^iache 2igenschaften hat wie beispials- 
welae im Palle von Teilchen von ErdalkalimetaUcarbonaten 
Oder von Metallen wie Aluminim, Chrom oder Stahl, werden 
geeignete Bin<fcingsgruppen durch Carboxylgnippen gebildet. 
Im Fall* yon Teilclien mit sauren Oberflfichan %fia bei Ka- 
olln slnd quatemfire .Anuacmiiiagruppen flir die Blndung an 
die Teilchen geei^et« . 

FUr die .Ausbildung einer Bindung mit der Polymenaatrix 
geeignete Gri^pen aind typischez^eise aoldbie^ die mit dem 



509649/0612 



24A965S 

-32 - 

flUasigen PrfikurBor wShrend der Polymerisatloflaatufe 
ccwreagieren. So iat eln Grenzfiachenbindungsmittel, das 
eine fithyleniach ungesftttlgte Gruppe «nthalt, lUr die Ver- 
wendung mlt AddltionspolymerisationssyateBen geeignet, die 
Vinyl-, Vinylidea- und Mhnliche ungesttttigte Monomere urn- 
faasea. Eln Mlttel, daa eine Aaiino- Oder eine Oxirangruppe 
eathait, iat fUr die Anwendung zuaamnen ait epoxygruppen- 
haXtigen Prakuraoren geeignet. 2u Beispielen fUr geeignete 
Grenzflttohenbindvmgamittel gehttren: 

»'-Kethacrylyl03cypropyl-triaetho3cy-8ilan 

y-ABinopropyl-trinethoxysilan 

jr-Glycidyloxypropyl-trlmethoxyailan 

Vinyl-triathoxyailan 

Vinyl^trlacetoxysilan 

Vinyl-trichlorsiltn 

quaternfire Berivate von Dimethylafflinoathyl- 
aethacrylat - 

Acryl- und Methacxylaaure uad ihre Metallsalze 

MethacjTrlatbchroaylchlorid (chromio chloride) 

Maleinidopropiona&ure 

SuccinimidopropionsMure 

^-Aminometl^lpiperidin 

Tetra(i»opropyX)- und Tetrabutyltitanat. 

Nach VunsQh kann eine Hiechxmg von zwei oder mehreren 

Crenzfiaohenbindungamlttel der beschriebenen Typen verwendet 
werden. 
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Die hartbaren Zusaitixnensetzungen genSiB der Er£indung 
Kfinnen Farbstoffe Oder Pigmente enthalten.* Diese Bestand- 
t^lle konnen in. der vollstSndlgen Hlschung des fias&igen 
Pr£Lktuersors , dea feln zerteilten anorganlschen Failstoffis 
und des pblymeren Dlsperglerungsmittels gelUst Oder die- 
pergiert werden oder in Falle von Pigmenten konnen sie 
aaoh zu diejSier Mischung als eine vorgeblldete Dispersion 
in dam polymerisierbaren flfissigen Prflkursor hinzugefQgt 
werdenr die mit Uilfe eines geeigneten Pigment-Dispergierungs- 
mittels wie beispielswelse eines bispergierungsinittels von 
dezn.in der Of fenlegungsschrift 1 719 402 oder in der Offenlegungs- 
schrift 2 218 613 der Anroelderin beschriebenen Typ hergestellt 
wbrden 1st. 

In die hMrtbaren Zusammensetzungen kSnnen auch grobe 
kbrnige ^'FUllstoffte lichen" oder grobe faserige Materialien 
eingebracht werden^ die in den anderen Bestandteilen dis- 
pergi^rt fwenn auch nicht stabil dispergiert) sind* Als 
"grob** wird hier verstandenf dafi der mlttlere Durchmesder 
der Komer oder der FaserstrBnge zumindest zehnmal grSBer 
ala der mittlere Durchmesser der fein zerteilten an- 
organlschen Ftillstoffteilchen, wie oben deflniert, ist, 
Unter dieseA Umstanden treten die groben leilchen nicht 
mit den feih zerteilten Partikeln in Wechselwirkung und 
In dea durch nachf olgende HSrtung erhaltenen Komposit- 
materlalien bildet das erzeugte Polyxaere zusammen mit den 
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feln zerteilten Partikeln Im veaentlJLchen elnen Binder 
von hoher mechanlscher Glite fUr'das grobtelllge Material. 
Oa keine kolloldale Vectaselwlrkung zwlschen den groben imd 
den fain zerteilten Pi^tikeln auftritt, besteht keine Not* 
wendigkeit, das Verbal tnia der letzteren zu dam organischen 
flussigen Pr&kursor ausgehend von dem, waa bal Abwesenheit 
des groben Msteriala gelten wUrde, abzuMndem* 

Gemafl einea anderen Aspekta der Erfindung wird ein 
Verfahren zur Heratellwig von stabilen flieBfahigen form- 
und hartbaren Zuaammensetzungen vie oben angegeben vorge- 
sehen, daa im wesentllchen dadurch gekennzeichnet ist» daB 
man in einem organischen flUssigen Pr^kursor (A)ider zur 
Bildung eines festen Polymeren polymeriaierbar Ist und 
elne Viskositat von nicht mehr ala 50 Poise bei der;)enigen 
Tempera tur hat, bei der die Zusamsoensetzung geformt warden 
soll^ fein zerteilte Partikeln (B)-wie welter oben deflniert- 
von einem anorganischen FUllstoff in Gegenwart einea poly^ 
meren Diapergieznxngsmittels (C), vie ea vorstehend beschrieben 
ist, dispergiert. 

Die fUr die Anvendung bei diesra Verfahren geelgneten 
polymerisierbaren flussigen Prftkursoren, anorganischen 
FUllstoffe und polymeren Dispergierungsmittel sind die 
bereits oben erlftuterten. Es ist klar, dad der flUssige 
Prfikursor nach Wahl einiges vorgebildetes Polymer ent- 
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halten kann^ das entwader mit dem Polymererit das durch 
HSlrtuQg 'der polyDorialerbaren FlUaslgkelt selbat ge- 
blldet wlrd, Identisch odar von dlesem verschleden iat^ 
Ea I'st auch klar, daS zusfitzlich zu dam polymaran Bis-- 
pergierungsmittel aln Grenzf l&cheQbindungsmittel vie oban 
beschrleben anwesend sain kaxm* Das Verfahren zur Dis- 
pargierung dar Tallohen das anorganischen FUllsto£f a ia 
poIymeriBierbaren f lUaaigan PrfiLkursor kann In irgandainer 
dar iiblicharwaisa in dar Farbexiindustria zur Haratellimg 
von Disparsionen von Pigmantan in flUsaigan Tr&garn ange«- 
wandten Tachnikan durchgefUhrt warden ♦ Wann also dar Flill- 
atoff bareits in dar arforder lichen HauptteilcbangrBSa 
verfUgbar ist^ H&nn das Varfahren zwackm&fligerwaisa in 
ainan emeutan Dispargiaran dar Tailchan in dan flttssigan 
PrSlkursor imtar Varwandung von Tachnikan wia ainam Mahlan 
in Pari* Oder Sc^LmgeqoiiihlBn bastehan odar nach andaran Var- 
fahren^ bei danan die Dispersion Scherkrftften ausgasetzt 
vird \md die Tailchanaggregata dabai gelockert und mit 
dar FlUssigkait durehfauchtat warden^ Alternativ kOnnan 
die fain zarteiltan Partikaln direkt in Gaganwart dea 
fltlssigan Prakursors odar in einer flUsaigan Komponenta 
das Pr&kursora und auch in Anwasanheit das polymaran DiB«* 
pergiarungsmittals durch Zerkleinern (Zerbrachan) von 
groben nicht-kolloidalan Tailchan erzeugt verdan, Bal elnar 
adlchan Verfahransweisa kSnnan baquam varfUgbara Auagangp-^- 
matarialian via Glasir-sande angevandt imd Scbwiarigkaitan 
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und Cefahren der Handhabung von lelnen Pulvern (wle z.B. 
Ej^plosionagefahren Oder Schftdlgungen etwa durch Sllikose) 
vermieden werden und der Crad der Trocknung der anachlleBend 
an die nomalen Mahlverfaliren in waasrigem Medium er- 
forderllch iat, vlrd dadurch vermindert. Auflerdem wurde 
Uberraschenderwelse gefunden, dafl die KompoaitBaterlalien, 
die durch Hartung von nach dleaem beaonderen VerXahren er- 
zeugten flieBfihlgen Zusanuaenaetzungen erhalten werden, 
wobei eln Bindemlttel auch wfihrend der Zerklelnerungs- 
operation anweaend lat, Uberlegene Elgenschaften gegenUber 
aolchen haben, die aus flleBfahlgen Zuaammensetzungea er- 
zeugt werden, bel denen die glelchen anorganiachen PUllatoff- 
tellchen eingebracht werden. die dedoch durch vorherigea 
Mahlen im.waasrlgen Medium und anschlieflendea normalea 
Trocknen bel 100*^0 erzeugt wurden. £s wlrd angenommen, daB 
dieae Vorteile (1) den relativ gerlngen Anfangsmengen von 
chemiaorbiertemWasser, daa bel Verwendung grober anorganlacher 
Teilchen eingebracht wlrd, (2) der verminderten Wahrachelnllchkell 
einer Kontamination von frisch erzaugten Tellehenflttchen 
durch Vasaer oder andere kXeine MolekUle und Zunahae der 
Oelegenheit fUr atarke Adaorption des polymeren Dispergierunga- 
mittela durch ablche FlMchen und-aowelt anweaend- auch des 
Grenzflachenbindemittela zuzuachrelben aind. Nach Wunaeh kana 
die Zerklelnerung dea anorganiachen Ftlllatoffmateriala auch 
in irgendeiner geelgneten nicht-wasarlgen PlUasigkeit, die 
von deraenigen dea flUasigen Prftkuraora verachieden let. 
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vorgenonmen warden t wonach die FltiBsigkeit durch Trocknen 
entfernt und die Tellchen dann Im flUssigen Prakursor re- 
dlaperglert werden« 

Die Zerklelnerung bzwJ'Zeratfiubung'' von grobem Material 
iffl OrdBenbereich von 100 bia einigen 1000 fx zu kleineren 
Tellchen erfolgt leicht unter Anwendung herkSmmlicber 
Kugelntthleni gerUhrter Kugelsttblen (attritora) oder 
VibrationsioUhlen mit kugelf Srmigen oder zylindrischen 
Mahlkarpern, die hSrter und dichter das Ftillstotf- 
material aind, wobai Yertafiltniaae von MahlkorpergrSfie zur 
mlttleren AnfangagrSBe der Xellchen von etwa 10 ;1 oder 
bia 100:1 angevandt werden, venn der flUasige PrMkuraor 
hoch viskoa ist'; Eine mehrstufige Verfahrenaweiae mit 
imterachiedlichen HahlkSrpergrSBen oder die Anvendxmg 
von gemiachten GrcSBen vxid Pormen kSnnen zur Erzielung von 
aehr f einen Teilchengr5Ben oder apeziellen leilchengrdBen* 
verteilungen arforderlich aein« 

Wann in die bartbaren Zuaammenaetzungen ein Grenz* 
flfichenbindemittel eingebracht verden soil, kann diesea 
entireder w^hrend oder nach dem Pro zeB der Redispersion 
der anorganiachen Teilchen im fluasigen Prakuraor oder 
ihrer JSrzeugung dwch Zerklelnerung oder ;)e nach Fall ein- 
geJTUhrt warden. Das Bindamittel kann elnfach zur Diaperaion 
zugemiacht werden^ vorzugsweiae wird ;}edoch in irgendeiner 
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Veiae slchergestelltp dafl das Bindemlttel ait den an-* 
organlBchen Xeilcheu assozllart wird. Wenn belsplelsvelsa 
das Blndemittel eln Silanderlvati wie welter oben ervalinty 
lst» wird es vortellhaft seint Vorkehrimgen zu treffen, 
daB genUgend Wasaer im Systen Ist Oder dleaeai zugesetzt 
wird fUr eine vollstSndige Hydrolyse der Silanderivatej 
dies kann durcb Aufheizen und die Zugabe eines geeigneten 
Katalysators wie eines n-Alkylamins oder eines Dialkyl- 
zinn-dicarboxylats unterstutzt werden« 

Hfirtbare Zusaomensetzungen gem&B der Erfindung zeigen 
bei Lagerung eine ausgezeichnete Kolloldalstabilitat; irgend- 
welche abgesetzten Anteile werden leicht redispergiert und 
die AusfloQkung von anorganischem Tellchenmaterial ist. ver- 
nachlSssigbar, voraxiagesetzt, daB die Eigenart und das Ver- 
haltnis des polyaeren Dispergieru^gsmittels nach den oben 
dargelegten Prinzipien gewMhlt wurden« In FMllen, wo ein 
Absetzen verhindert werden soil, kann dies durch Zugabe von 
Bentonit-Tonen, Aerosilen (fxiined silicas), hydrlertem 
R^zinusSl Oder anderen Materialieni wie sie in der An- 
strich- und Kolloidtechnik allgemein bekannt sindtexreLcfabwixte. 

Schliefillch umfaBt die Erfindung ein Verfahren zur 
Herstelltmg von Mehrkomponenten-Kompositmaterialien mit 
einer organischen Polymermatrlx und einer darin dispergierten 
und damit verbunden tellchenfOraigen anorganischen ver- 
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starkeciden Fhasa^ bel d«m elutf hftrtbare flieBfahlge Zu- , 
sanufienBetzung der vorstehend angegebenen Art zur Unwandlung 
des flUssigwi Prftkuraorfi In ein fostes Polymeres gehfirtet 
wisrd. Bel olner solchan Komposltmaterlal^Heratelluzig kOnnezi 
Miachuhgaa von iwet Oder mehreren flieflffihlgan ZusammenBetzimgen 
der vorstehend deftnierten Art gehfirtet warden* 

Ein besonderes Merkmal der Erfindung beateht, wie be- 
relta erwahntj darin^ dafi die hfirtbaren Zusammensatzungen , 
hohe Volumanteile an fein zerteiltan teilchenfBrmigen an- 
organiscben PUllstoffen enthalten und trotzdem eintaehr ge- 
ringe Viskositat betaalten« So slnd beispielsweise bei Zu* 
sammensetzimgen mit 50 und 55 Vol^Jt an fein zerteiltan 
kornformlefen Partikeln relative Viskoaitaten von nnr dam 
Zehnfachen und fiinhundertfachen von derjenigen dea flUaaigen 
Prakurdora errelchbar.. Derartige relative Viakosit&ten 
kommen dea ait nicht-aggregierten monodiapersen Kugeln 
arreichbaren Minimus (alehe J.S. Chong^ E*B« Ghrlstianaen 
und AiD. Baer in J.Appliad Poly. Sci» 1§^ (1971) 2007- 2021). 
sebr nahe. 

So warden mit einem Monomeren wie Methylmethacrylat 
mit eiiier yiakoaltat von 0»5 Cantipoiae Viskoait&ten der 
lliilatoffhaltigen Dlaperaion von 5 Centipoiae fUr 50 Vol.%iga 
Diapers ionen und 50 Cantipoiae fUr 55 Vol,9(ige Disperaionen 
errelcht« Im Falle einea Uarz/Monomerayatema mit ainer 
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VlskoBltftt von 5 Pols© sind Vlskosltaten der lUllstoff- 
haltigen Dispersion von nur 50 und 500 Poise bei 50 und 
55 vol.Jiiger Dispersion atfglich. 

Bin wei teres Merkauil der Erfindung besteht darin, 
da8 die ViakoaitSt der Zusanmensetzungen selbst bei sehr 
niedrigen Schergeschwindlgkeiten gering ist, d.h.» die 
Zusammensetzungen sind NeWtonache Oder nahezu Newtonsche 
FlUssigkeiten bei geringen Scbergeschwindigkeiten und zeigen 
keine durch aggregierte Oder susgefloekte FUllstoffe in- 
duzierte Thlxotrople. Auch besteht wegea der feinen Par- 
tikalgrttfie wenig Neigung zxm Absetzen im niederviskosen 
Medixan wfihrend der Fornungs- und Httrtungsprozesse und keine 
Tendehz zu, Dilatationskavitationen, wenn die Zusaanensatzungea 
Schub- Oder Scherkrfiften unterworfeni(eaxlen,wie sie ablicher- 
weise zu LUckenbildungen bei groben Aufschleonungen flihren. 

Diese Eigenschaften aachen die Pabrikatlon von Pro- 
dukten aus den gehfirteten Zusaauaensetzungen nach Verfahreh 
mSglich, die ait bislang bekannten Xeinteillg gefUlltea Zu- 
sanmenaetzungen wegen ihrer hohen und oft nicht-ldealea 
Viskositat nicht angewandt werden k5nnen. 

Die Anwesenheit des hohen Anteils an anorganiscbea 
Material erleichtert femer das CieBformen grofler aegen- 
stfinde direkt ausgehend von httrtbaren fliefiffihigen Zusaaaen- 
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aetzuxxgen bel Srubken van oder nur lelcbt Uber Atmosphttrra* 
druck; die vfihrend der H£^tung vom flttssigen Prftlrarsor 
entvickelte PolymeriaationsvMnne wird durch das FUllstoff- 
materlal aufgenoiomen und vertellt. Dieaer Faktor venaindert 
wesentllch die Gef ahr von I-Ucken-oder Blasenbildungen durch 
sledendeft Monomer ea und in F&llen» wo auareichend anor**" 
ganlscher FQllstoff anvaaend Xat^ kann die HSgllcfakelt dtr 
LUckan- oder Blaaenbllduiig vollatKndig ausgeschaltet werdan, 
da. der Temparatiiranstleg w&tarend dar Polymerisation xiicht 
Uber die Monomer^-Sledetemperatur hlnauageht^ aelbst wann 
keine Varmeaufnafake durcb die Form erfolgt, was in der 
Praxis bei groSen Formguerschnitten der Pall ist. In aoiehen 
PSllen ^Jedoofa, bei denen die Kapazitat der Zusammenaetzung « 
als ■Warmesenke*' zit wirkem nlcht auareicht, ein Sleden zu 
verhindemt Wle belsplelswelse weziii elne scbnelle* Poly* 
merisatlon bel einer Tempei*atur in N5he des Monomer-Si ede- ' 
punktes ausgelttst wird» kann elne LUckenblldimg dadurch 
ver hinder t wer den, daB man elne frUhzeltige Gellening der 
Zusammensetzung diirch ElnfUhrung elne a Vernetzimgamittela 
in den Hkz^tungsprozeB herbelftthrt# Im Falle elner Zusammen-^ 
setzung auf der Basis von Addltionspdlymeren kainn dies 
duroh die Anwesenhelt von polyfunktlonelle Elemente laa- 
faasenden Tellen des flilssigen Prftkuraors vie Xthylen-* 
glykoldimethaorylatt wiBpn derPrKkursor hauptsSchlich ai\t 
Methylmethadrylat baslert/ erreicht werden. Alternatlv 
kann elne gesonderte Gellerungsreaktion induzlert warden I 
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wie die Reaktion von Polyisocyanat mit elne Mehrzahl von 
Hydroxylgruppen enthaltenden Ollgomeren, die Im flUsslgen 
Prfikxiraor anwesend alnd, wonach die HBrtung durch radlkal- 
initilerte Addittonspolymerlsation beendet wird, 

Eine HSrtung der ZuaaoaenaetzungBn gem&Q der Erf Indimg 
kann nach Wunsch unter Verwendung von geschlossenan Fonaen 
bel mehr als Atmpsph&rendrucken erfolgen und achrielle 
Hartungen in Abvesenheiten von irgendeiner Yemetzungare- 
aktlon Bind dann obne Sleden von Monomeren mSglich, aller- 
dinga iat dies mit einer kostapiellgen Auariistung verbunden 
und bei aehr groSen Formen nicht zveckmaSig. 

Eine Anzahl von Verfahrenawelsen kOnnen fUr die 
Fabrikation von Gegenattfnden aua den geh^teten Zuaaonen- 
aetzungen geniKS der Erfindung ajigewandt warden. Sle ktSnnen 
einfach durch GieBen der Miachung in Formen und Ausl»aung 
der Polymeriaation gefomt werden. Bahnnaterialien bzw. 
XaJTeln Oder BSgen, St^be, fialken oder Trfiger und andere 
zweckm&Bige Formen kOnnen ao ohne weiterea erhalten werden. 
Die AuslSaung kann durch wfirmeaktivierte Katalyaatoren Oder 
durch Zugabe von Katalyaatoren unmittelbar vor der Formung* 
wenn elne H^rtung bei Zimaertemperatur oder niedrigeren 
Temperaturea erforderlich let, Induzlert werden. Elne be- 
vorzugte Abwandlung der einfachen GieBtechnik beateht da« 
rln, die httrtbare gleflffihige Zuaammensetzung unter geringem 
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Dfuck in gescliloasenQ Foxnazipaare elnzxisprltzen; 
Drucke von venlger als 0,7 kg/ew!^ sind fUr dieses Ver- 
fahren erforderlich und aomlt kSirnen bllllge^ lelchie 
Formen verwendet warden \md Fonnkiirper von sehr groBeia 
OberXlMchenberelciL alnd mdglich »wahrend noraalerweise 
filr harkbiDBliche gefUllte Zusammensetzungen viel hShere 
Drucke benStlgt werden. GemaO einer weiteren Varlante 
dleser Technik wlrd die Form vor dem Einspritzen der Dis-^ 
peraion mit Faserstrangen gefUllt, so daB die Dispersion 
diirch did Faserstrangmasclien bindurchtrltt (■reslnjection"); 
hier sind wiederua nur geringe Drucke erf orderlicb. und 
Formk5rper ait groSen OberflBchenl>ereich aind ausfUbrbar. 
Obgleich das Einspritzen von reaktiven Harzen in gescblossene 
und mit Faseratrkngen gefullte Formen bekannt ist^ ebenao 
vie die damit verbundenen Vorteile vie z.B« Vermeiduzig der 
Schwibrigkeiten einer Fo.nnung von Faser/Harz-Dispersionenp 
sine bessera Reproduzierlmrkeit ala beiaEinlegen von Hand 
mSglich iat und die Erzeugung von zwei guten PlKchen ait 
der MBglichkeit der. Anf oraung von VorsprOngen und Rippen» 
war es bislang als Verf ahren fUr hochgefUllte Zusammen*- 
setzungen nicht praktikabel* Bie bislang bekannten gefllllten 
Zusammensetzungen batten entweder eine zu hohe ViskdsitSt 
Oder entbielten grobe oHler aggregierte Teilcben^ die durch 
die Fasermaschen ausgefiltert werden« Beide Ef f ekte . erzeugen 
elnen hohen Gegendruck, was eine FUllung der Form verhindert. 
Die erf indungsgemaOen Zusammensetzungen haben dagegen eine 
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sehr gerlnge ViskoaltMt und sla enthalten auch feln zer- 
teilte, nicht-aggregierte Teilchen. Sie sind daher in der 
Lage, durch die Fasermaschen hindurchzutreteo und di« 
Fasern zu "durchf euchten" • 

Die bei diesem Verfahren anzuwendenden Pasern kSnnen 
•ntwBder organische Taxtilfaaern Oder anorganische Pasem 
(z.B. aus Glaa oder Hetall) seln oder aine Mischuog der- 
aelben. Sie werdea am zwecka&fiigsten in Mattenf'ona in 
die Form eingebracht, obgleicb lose zerhackte Strfinge und 
tiberaprUbte Vorformen-gebunden mit einer geringen Heage 
Harz-auch angewandt werden kUnnen. lo allgemeinen aollte 
das Fasergeflecht einen Hauptanteil an Poren enthalten* 
die iffl Durchmesser fUnfaial und vorzugaweise zehnmal grSBer 
aind als die mittlere FUllstoffteilchengrSBe. Diese Be- 
dingung wird am beaten fUr Faaervoluaina bia zu 40 % durch 
Verwendung von Paaergefleehten aus PaserstrSngen von Dicken 
erreicht, die zumindeat fUnfaal, vorzugaweise zumindest 
zehnmal so gro6 sind wie die FUllstoffteilchen. Geeignete 
Fasergeflechte dieses Typ* sind handelsUblich erh&ltlich; 
im Falls von Glasfasern sind sie als multi-fibrillare 
Strfinge mit 20 bis 1000 10 /i Pibrillen pro Strang er- 
hdltlich. CeXlechte aus Fasem mit einem Durchmesser wie 
die Teilchen oder einem kleineren Durchmesser kiinnen auch 
verwendet werden, d«4och nur mit geringeren Faservolumen. 
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Kompositmateriallen, die Pasern enthalten, ktfnaen auch 
nacb koxiventlDnallen lechniken wle Eixaegen von Hand und 
PreBformen von MiBchurigen der hfirtbaren Zusammensetzungen 
und gehacRteh Fasermischungen erzeugt werden« Hler kaxm 
wlederum die gerlu^e ViskosltUt vortellhaft sein, da ale 
zu hledrigen For'i&iingsdrucken seiner lelchten Benetzung und 
Bxtiaftuag fUhrt. 

koarpo8it^Sandwi.chjrorBkfirper konnen alt Vortell durch 
Sprit ztechzilken hergestellt warden* So kann man eln Kern-' 
material f das belspielswelae eln Sohaua von geringer Oichte 
aein kann, voilstandig xmhttllen 'bzv* einkapseln, wobei 
nit der mi^ 'einer Baut aus Komposits gemafi der Erflndung 
mlt hohem Modul und .boher Eestlgkelt versebeneaKombinatlon 
sehr stelf e" und f este Strukturen von geringem Gewlcht er- - 
zeugt warden. Der Kern wird in die Form gebracht - die dann 
geschlossen wlrd ^ md mit der hfirtbaren f luiden Zuaammen-i 
setzuns umspritlzt; Fiasermatten kttnnen auch zuaammen mit dem 
Kern In die Form gebracfat werden; diese dienen zur rfimlicben 
Festlegung dea Kerns in der Fontt xmd bevirken im Ubrlgen 
elne ertiolite Zfihlgkeit bzv, Pestlgkelt der Hautberelche dea 
endgUltigen Forttikfirpera. Diese Technlken werden generell 
in der atiMnglgen Patentanmeldimg Nr« 10 551/72 der An- 
melderin beschrleben« 

Eine Kem-Kapselung kann auch in der Veise erfolgen., 
609&49/0612 
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daS man die flleJJfShlge Zuaammensetzung auf alle Seiten 
dea Kerns auftragt bzv. ausbreitet, bevor dleser in eine 
Form gebracht vird} diese wird dann geschlossen, wobei 
tiberschUssige PlUsaigkeit abgequetacht wird. Vor dem Ein- 
bringen in die Form kBnnen auch Fasermatten auf jeder der 
Seiten angeordnet werden* 

Bei einem anderen Typ von Sandwich-ForQkSrpem warden 
die erfindungsgemfifien Zuaammensetzungen w&hrend der Hgrtunga- 
operation ait einer Seite einer vorgeformten Bahn Oder eizxes 
Bchalenartigen Pormkarpera verbunden^ So wird beispielsweise 
ein ForohohlkQrper durch Vakuumformung in der VHrme aua 
einer Runs t a toff bahn erzeugt, wobei mit einem Formenpaar 
als »Hinteriegung» ein versiegelter Hohlraum entsteht, in 
den die hBrtbare Zuaammenaetzung eingespritzt wirdp die dann 
gehartet wird; in dieser Veise wird ein Kompositprodukt 
erbalten^ bei dam die gehftrteten Kompositmaterialien ge«* 
mafi der Erfindung mit einer Seite dea Kunstatof f a der Plaatik- * 
bahn verbunden ist. Auf dieae Art und Weiae kann ein dUnner 
PlastikformkBrper verateift vmd verstSLrkt werden, wobei die 
Einfachheit der Vakuumformung yon thermoplaatiaohen Mater iali en 
mit der Bequemlichkeit und Leichtigkeit der Spritzformung 
der erf indungsgemftfien Zusammenaetzwgen bei geringem Druck 
kombinlert wird. 

Die httrtbaren Zusammenaetzungen gem^B der Erfindung 
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k&nnen auch zur Erzielung von koaplizlertan HohlkBrpern 
und Rohren einer Rbtatlonsformung unterworfen warden; da- 
bei wird die flleBffthige Zusaxmnensetzung in eine Foni ge* 
bracht und die Form nach Kompliziertheit des (zu formenden). 
Gegenstandes wShrend des Hartuhgaprczesaes urn. eine pder 
mehrere Acbaen gedrebt. Hier Warden wiederun wegen dea 
Pehlena yon irgendwalcben Siedeerscheinungen bei Monoaeren» 
der Leicbtigkeit. der Entltif txxng und guten FlieOcharakteristiken 
der fluiden Zuaaiamenaetzung feblerfreie FormkSrper (obne 
Blaaen und Riaae) iron erheblicher GrfiBe glatt heratellbar. 
Vablweise kGnnen auch Faaem in die Form eingeflibrt verden. 

Die geharteten Pormkdrper, wle sie voratehend be- 
acbrieben ^indt%k5nnen nach Wunsch durch maachinelle Be«* 
arbeitung und Bindungaoperationen weiter verarbeitet werden« 
Es -wurde' auch tiberraacbendenreiae gefxindeni daB die ge- 
h&rteten Kompoaitfflaterialien gexsfiB der Erf Indung itf&rmger 
formt werden kSnhen und ohne Bruch zu atarken Auadehnungen 
bei einer Temperatur tiber der ClasUbergangsteaperattnr dea 
Hatri3q>olymeren9 wenn dieaea amoz*ph iat oder Uber aeinem 
Schmelzpunicty wenn ea kriatallin iat, beffthlgt aind» Aufge-* 
heizte lafeln oder Bahnen k5nne& ao durch Anvendung von Uber- 
Oder Unterdruck und Einziehen oder Preaaen deraelben in eine 
Form in die gewUnschte GastaLt gebracht werden. Konventionelle 
Kompoaitaaterialieni die grobe, achwach gebxmdene oder 
aggregierte> teilcbenf Qrmij^e FUllatoffe enthalten, werden 
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Ubllcherwelse bereits bei geringen Deformatlonen weifl 
und brechen und kannen auX diesem Weg normalerweise nicbt 
theroogeforst verden. 



Bel alien oblgen Fabrlkationaprozessen ist es vor- 
teilhaft, innere und ftuBere Tremimittel zu verwenden, ua 
ein Anhaften der gehMrteten Komposltmaterialien an der 
Form zu verhindem und ein gutes Oberflachenflnish zu 
erreichen. Dlese Verfahrensweiaen slnd In der Technik all- 
geneln bekannt. 2u Belspielen XUr innere Trennhilfen ge- 
hflren Alkali- oder Erdalkalimetallsalze von Fettsfiuren und 
Alkylphosphate sowie deren neutralisierte Derivate. 2u ge- 
eigneten fiuBeren Tremunitteln gehSren Polytetrafluorathylen-, 
Silicon- und PolyvinylalkoholUberzUge auf den Formen. 

Mehrkomponenten-Kompositmaterialien, die gemSB der be- 
vorzugten AuslUhrungsart der Erfindung hergestellt aind.bel 
der die Polynermatrix und die anorganischen Teilchen fest 
miteinander verbunden airid, zeigen eine unerwartete und 
wertvolle Kombination von Dechaniachen und physikaliachen 
Eigenschaften inaoweit. ala (entgegen zur derzeitigen Praxia) 
nicht nur die Steifigkeit sondem auch die Pestlgkeit fort- 
ffihrt anzusteigen, wenn die Konzentration der anorganischen 
Partikelphaae erhbht wird, bis herauf zu maxiiaalen Pegeln, 
wie voratehend dargelegt wurde. Die Schlagfestigkeit dea 
Matrixpolymeren bleibt auch weitgehend erhalten und iat in 
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gewiasen F&llen erhOht. Die gehMrteten Komposltmaterialleii 
haban giite Abrlebfestlgkelten, venn Tellchen oit oiner hohen 
Mohs^Hgpte vie Quarz und Altimlnlunoxld verweudet werden. 
Sle konnen auch wesentllch f euerfester als ungefUllte Poly- 
mere fieln und selbat ymm ale brennen>lst Ihr Beitrag zur 
Cesamtfeuerantvlcklimg gerlng und die FlammengrSQe und Fort- 
pf lanzungsgeacbwindlgkeit klein* Zuaaouaenaetzungen mit be^ 
senders hoher Feuerf estigkeit kSnnen durch Verwendung f ein 
zertellter FUllstoffe erhalten verden* die insgesamt oder 
partiell Hydratwaaaer enthalteni das In der Hltze frelge'-* 
aetzt wlrd wie 2.B« Aluminiuaoxid^-trXhydrat und CaXcium- 
sulf at^-hemlhydrat • 

Produktei bei denen in den Koapoaitmaterialien grebe 
Fasern eingebaut aind, wie voratehend beachrleben iat, warden 
bedeutend zfiher. Die Verwendung eines groben kSmigen Be- 
atandte:il8 macht ea miiglichp ein Kompoaitprodukt mit einem* 
anorg^isc&en Gehalt von nehr ala 95 % (Gew./Gev.) zu. er^- . 
zeugenfl. das obzwar von geringerer Featigkeit als das 
nicht modifizierte Aatrixpolynere - bedeutend fester und 
abriebfester ist. als herkQmmlicher hydrauliacher Zement« 

; In Anbetracht des Bereicbs von mechanischen Slgenachaften 
und der m&glichen Pabrikationsprozesse^ wie sie vorstehend 
besclirieben aind> aind die Koapositmaterialien geaaB der 
Erfindung fUr eine aehr breite Skala von Anwendungen geeignet^ 
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2u Gegenstfinden, bei denen das gute Oberfiachenfinlsh, 
die Abriebfestigkeit, UichUgkelt der Pigmentierung und 
•rzlelbare Peuerfestigkelt vorteUhaft sum Tragen komnen, 
gehSren Arbeitsfl&chen, dekoratlve Vandfiiesen, Tischler- 
mSbel, Belstelltische und sanitare Einrichtungen bzw, Pro- 
dukts. Artikel, bel denen die hohe Stalfigkelt und Featigkelt 
der Xomposlts und die Lelehtigkelt der Fertigung von grol3en 
dUnnschallgen FomkSrpern durcta "Resin Jection" auagenutzt 
werden, slnd belapielsvelse FabrzeugkSrper bzw. -kablnen, 
Bader, Boote und Sitzschalen bzw, Stuhle, Zu Cegenstfinden, 
die durch Rotatlonsformung erzeugt warden kBnnen, gehtSren 
Rohre, Slloa, PahrzeugkSrper, Splelzeuge und Vorratstanka , 

Ola Epflndung wlrd naehfolgend anhand von Beisplelen 
welter eriautert» bel denen die Angaben In Tellen und Pro- 
zentsfttzen auf das Gewlcht bezogen aind, wenn nlchts anderes 
angegeben Ist. Die hftrtbaren Zusammensetzungan warden, 
wenn nlchts anderes geaagt lst» zu etwa 5 mm dlcken Tafeln 
gegossen; der Blegemodul und die Blegefeatlgkelt der Pro- 
dukte wurden bel 25^C durch Drelpunkt-Blegung beatlnmt 
und zwar mlt elner Balkenlftnge von 10,16 cm und einer 
Biegegeschwlndigkelt von 5 mm/mln. Die Schlagfestlgkelten 
wurden alle bel 25°C mlt der Charpy Impact Testing Machine 
gemaa B.3. 2782: Tell 3, Verfahrem/306D (1970) ermlttelt. 
Die Abriebfestigkelt wurde Bit elnen Taber-Abrlebtester 
(Taber Instrument Corp.) Bit C310 Schelben und XOOO g 
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Last fUr 1000 Zyklen Test bestlmiat. Dabal wurden die 
Proben zuvor gevogen und ziach deia Test und der Oevlcbts** 
verlust pro 1000 Zyklen notiert. Die TeilchengrSflenver- 
teilungen wurden nach den bekannte^ti Coulter-Zahltechnikezi 
ermittelt* 

Beisplel 1 ^ 

Bieses Beispiel zeigt die Herstellung einer flie&- 
f^hlgen hartbaren Zusammensetzimg aus Methylmethacrylat 
und Quarz-^Klesels&xire unter Verwendung elnes acx*yliachen 
Copolymeren al8 polymeres Dispergierungsmlttely bel dem 
eine Verankerung an der ObecflScbe der Te lichen durcb 
quatemare Aimonlumgruppen herbelgeflihrt wird. 

. - '* • • 

Eine fein 2erteilte, trocken gcmahlene und luft-ge- 

slchtete.Quarz««Kledel8fiure ("Ninusil 5" der Pensylvania 

Glass Sand Corporati(m) mit einer durch Stickstoffad- 

sorption erralttelten spezifischen OberflUche von 5»0 m /g 

und der folgenden TeilchengrSBenverteilung: 

Tellchen von 10 /i Oder weniger: 99 1 999 % (nach der 

Zahl; 97.5 Gew.j6) 

Tellchen von 50 fx Oder weniger (100»00 Qeyf^%) 

wurde in Methylmethacrylat (mit 100 ppm "Topanol A"*^ 
inhibitor) in Gegenwart von 1«7 Gew*96 (bezogen aiif die 
Kieselsaure) eines copolymeren DlspergiertingsmittelB 
(Methylmethacrylat: 4,8 Telle, Athylacrylat: 9$S Telle » 
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Dlmeth-ylaminofithylmethacrylat: 4,8 Teile, quaternistert 
mit Benzylcblorid: 4,2 Telle) nit einem durch Gelper- 
meatlonschrofflatograidiit (G.P.C.) bestiointen von 
20 000 sowle in Qegenwart von 1,8 Gew.9( (bezogen auf die 
KleselsSure) ^-Methacrylyloxyprcpyltrlmethoxyailan dls- 
pergiert zxir Erzlelung einer sehr flulden,flockenfreien 
Dispersion ^^ord-Becher Nr.A" - Viskosltat bei 20®C von 
<15 s). Die Dispersion enthielt 67 6ew.9( Kieselsfture. 

100 Gewichtsteile dieser Dispersion wurden auf 100°C 
erhitzt und dann auf ZiBanertemperatur abgekUhlt und mit 
0,6 Gewichtsteilen "Perkadox Yl6"«* versetzt (2 Ge\t,% 
des Nonoaeren). Die so initiiarte Dispersion wurde in 
eine flache.mit •»Melinex"**»-film ausgekleidete Flatten* 
form gegossen und 2 Stunden lang auf 50°C und 2 Stxmden 
lang auf 80°C erhitzt. Der fertige Gleflkorper war stark 
gianzend und fehlerfrei, enthielt 50 Vol.j6 Kieselaaure 
und hatte einen Biegeaodul von 12,6 Of m"^, eine Biege- 
festigkeit von 110 MN m'^ und eine Charpy-Schlagfestigkelt. 
(ungekerbt) von 6,0 KJ vT^, 

* "Topanol A" ist ein Warenzeichen der Imperial 
Chemical Industries Limited fUr 2,4-Dimethyl-6-tertr 
butylphenol 

** •Perkadox" Y16 let ein Warenzeichen von AKZO- 
Novadel fUr BiB-(4~tert-butylcyclohexyl)-peroxydicarbonat. 
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''^^^^'Mellnex** lat eln Warenzfliichen der Imp9rlal 
Chemical Indudtrles Limited fUr eln biaxial orlentlertea 
Poly ( M thylenterephthalat ) *-bahnmat erlal . 

Belsplel 2 

Belsplel 1 wurde wlederholtp Jedocb mlt einem .er-- 
hShteh klaaelaftureant^ll* So wurde unter Anwendung der 
glelchen Bqistandteile wle oben aber wenlger Methylmeth<* 
acrylat eine 69 gew^^^ge Diaperaion mlt elner Ford-Bacher 
Nr.4-Vlskosltat bel.ZO^C von 19 a erhalten. Dieae wurde 
wie in Belaplal 1 beachrleben gebKrtet und ergab eln 
fehlerfrelea (rl£l«' und .blaaenfreles) glSnzendea Babnmaterlal 
mlt elnem KieaelsKurevolumen von 52,3. einem Biegemodul 
von 12,4 fflf m^'.und elner Blegefeatigkelt von 110 MM a"^. 

• Belsplel 3 ' . • 

. Eeiaplel 2 wurde wiederholt, Jadoch unter Weglaaaung 
dea Silanderlyata. Auf dieae Weiae wurde eine flulde Dia-r 
peraiott mlt elne^r Ford-Becher Nr«4*yiakoalt&t bel 20^C 
von 16 a erbalten, Bel Hfirtung wie In Beiapiel 1 beachrleben 
wurde eln fehlerfrelea gl&nzendea Bahnmaterlal mlt einem 
Klesela^urevolumen yon 52,3 % erhalten. daa etwaa a^wfichor 
und aprnder war ala daa nach Bc^laplel 2 erhaltene. 

Beiapiel 4 

Bel dieaem Beiapiel wurde daa polymere Diapergierunga- « 
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oittel der Beiapiele 1 bis 3 durch ein vmterschiedliches 
Acryl-Copolymerea arsetzt, bei d«a Carboxylgruppen zur 
Verankerung lalt Ki«89lBtturetellehen anveaend waren. 

Beisplel 1 vnirde wiederholt, nur dafl das In dieaem 
Beispiel verwendete Dlspergieningsmittel durch 3,4 Ga- 
vlchtstella (bezogen auf die KiaselsSure) eines eopoly- 
Deren I>isperglerungsalttels(Methylaethaerylat; 96 Telia, 
Metbacrylaaura: 2 Telia alt alnaa R,^ (O.P.C.) von 110 000) 
ersetzt vurda, Auf dlaaa Velse wurde elne flxiide Dispersion 
srhalten. Der fertlge Gie6Ic5rper war glanzend und fehler- 
frei und hatte einen Blegemodul von 10,4 GN m~^, elna 
Blegefestlgkait von 127 MK a"^ und alne Charpy-Schlag- 
festl^elt* von "6,5 KJ a~^, 

Verglelchabelsplele A~F 

2ur Veranschaulichung der Bedeutung der Anweaenhelt 
eines polyneren Dlspergleriingsalttels wirde elna Anzahl 
von Zuaamaansetzungen uater Varwendtmg das glelcban Quarz» 
Sllleaa In der glaiehan Konzantration wie zuvor abar ant- 
vedar unter Veglassung daa polyaaran Dlsperglerungsmlttels 
Insgesaot oder durch Ersatz aittels eines herktinunllchen 
Dlsperglerungsalttels hergestellt und gepriift. 

Yerglelchsbel spiel A 

Das Quarz-Sllica von fialspiel 1 (5? Cewlchtsteila) wurda 
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unter Schenrirtoaig in 33 Gew.Jt Methylmethacryliat eln&e- 
arbeitet. Dabel wurde eln pulvriger Kucben mit kein«rlei 
FllefifKhlglceit erhalten. 

Vefgletchabeisplel B 

Das Quarz-Slllca wie in .fiaisplel 1 (67 Gew.)^) wurde 
in-eiiw Mis^ung voa 31 > 2 Gew.9(. Hathylmethacrylat und 
1,X4 6ew.9$. /-Hethacrylyloatypropyl-trimetlioxysllan (1,7 
bezogen auf das Silica) unter .Scber%rirkung eingear belts t. 
Auf diese Weiae wurde eine sehr dicke. gef loclcte Hlschung 
erhalten, die nicht gegossen werden koimte. Diese %rurde 
preBgeformt tOid geh&rtet, wle in Belspiel 1 beschrieben, 
zur Erzieluttg eines rissigen fehlerbaften Ba bn w a terials. 

> • 

Ver^leicha'belaT?lel C 

Das. Quarz-Sllica wie in Beispiel 1 (67 Oew.Jt) vurdt 
in eine Mischung von 30 Teilen Methylmethacrylati Gev«)6 
y-Nethacrylyloxypropyl-trimethoxysilan und 1^2 Gew«9( 
Natrixunstearat unter Schervirkung eiziigearbeitet^ Auf dieee 
Veise wurde eine dickei geflookte Mischung erzeugt, die 
nicht gegossen werden konnte und beim Pornrpressen und 
Harten wie in Beispiel 1 2u einem rissigen blasigen GieB^ 
kSrper £Uhrte# 

VerglelchabeiBT>iel D 

Viaderholung des Vergleichsl>eispiels C unter Ersatz 
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von Natrlumatearat durch ein Nonylphenol/Xthylenpxid- 
Kondensa-t. 

Grgebala: Eine ausgeflockte Mischung und eln rlsslges 
blasiges Cieflprodukt, 

Verglelchsbelsplel E 

Wladerholung von Vergleichspeisplel C unter Ersatz 
von Natriuastaarat durch Cetylpyridinluabromid. 
Ergebnls: Elne auageflockte Mischung und ein rlsslges 
blaslges GieBprodukt. 

Verftleichsbelaplel F 

Zur Veranschaulichung der verbesserten mechanlschen 
Elgenachaften Aer In den Belsplelen 1 bis 4 beschriebenen 
gefUllten Zusaaifflensetzungen In Verglelch zu den Elgenschaften 
des Matrlxpolymeren wurde das in Beispiel 1 verwendete 
Methylmethacrylat unter den gleichen Bedingungen, wie in 
dlesem Beispiel beschrieben, polymerisiert. Das erhaltene 
Polynere hatte einen Biegeaodul von 3,0 GN m"^, elne Btege- 
festigkelt von 100 MN m"^ und elne Sehlagfeatlgkelt von 
6-8 KJ Bi"2. 

BelsDlele 5-11 

Bel diesw Serie von Beispielen wurden Dlsperalonen 
von fein zertelltem ct-Quarz-Silica durch Zerkleinerung 
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(Brechmahlen) von grobem Slllca«*Glas&aiul im Monomeren 
hergeatellt» 

Belsplel 5 

312 g grol^er Quarzsand fUr die Glasherstellung 
(Harrison Meyer 44 431 )f von dem 80 bis 86 Gew.Jt eine 
TeilchengrSBe zvischen 150 und 420 fx batten, 133 g Kethyl«- 
methacrylatj 0^43 g (0,13 Gew,^, bezogen auf die Kieselsaiira) 
2^-Meth_jGicrylyloxypropyl*»trifflethoxysilan und 2,8 g co«* 
polymereA Diapergierungsmittal (98:2 Methylnetbacrylat/ 

. Netbacrylsatire-^Copolymerds ait 110 000 (G.P.C.)) vurdan 
zusamaen mit 1030 g 3/8 Zoll (0,93 cm) Steatitkugeln In 
eine 9,1 1 KugeloUhle gegeben# Das Verhfiltnla der Be«» 
scbickxmg' zu d'6n Hohlrfiu&en zwisclien den Kugeln lag bei 
1/1* Die Mlhle wurde 24 Stunden lang nit 60 Upo in Jto^ 
tation versetzt. Nach Abtrennen der Kugeln wurde eine 

.Dispersion von 73 Gev.% fein zerteiltem Quarz-Silica ia 
Monomeren erhalten, die eine Pord*-Becher Nr«4-Yiskositat * 
von 38 5 bei 20^C und eine Viskoaitat von 0,4 Poise bei 
einer Scbergeschwindigkeit von 20 a*^ und 23^C hatte* 
Der so erbaltene Quarz hatte eine TeilchengrSfienverteilun^ 
von: 

Teilchen von 10 ^ oder weniger: 99,79^nacb der Zahlj 
55 10 Gev.5«) 

Teiiehen von 30 ^ Oder venlger - (100,0 Gev«9£) 



^ n H <J U u 

-sa- 
me apezifische Oberflfiche des Saodes nach der Zar- 
klalnerun^ lag bai etwa 2 m^/g; die apezifische Oberflttche 
vor der Zerkleinerung war kleiner ala 0,10 m^/g. 

Zu 173»7 g der obigen Disperaion wurden 15,3 g 
Hethylaethacrylat und 1,18 g «Parkadox Y16» -Initiator 
(2 bezogen auf das Gesamtmonomere) hlnzugefUgt. Die 

Dispersion wurde dam wie in Beispiel 1 beschrieben ge- 
gossen und geh&rtet. Auf diese Welse wurde ein gianzendes 
fehlerfreies Bahnaaterial mit 6? Gev«9( (50 yol^%) EJ.eselsaure 
erhalten; seine mechanischen Eigenschaften sind in Tabelle 1 
wiedergegeben • 

Beiapiel 6 

Der Zerklelnerungsprozefl von Beiapiel 5 wurde wieder- 
holt dedoch unter Weglassung des Silanderivats. Eine fluide 
Dispersion von 73 Gew.9< kolloida£em feinen Silica in Methyl- 
metbacrylat mit einer Shnlichen Viakosit&t und einem 
Shniichen Teilchengr5Benbereich wie die Dispersion von 
Beiapiel 5 wurde erhalten. 2u 173 i 3 g dieser Dispersion 
wurden 15,3 g Methylaethacrylat und 1,16 g "Perkadox Y16"- 
Initiator hinzugegeben« Die Dispersion wurde dann, wie in 
Beispiel 1^ beschrieben, gegossen und geh&rtet. Auf diese 
Yeise wurde ein glftnzendes f ehlerfreies Bahnmaterial mit 
67 Gew.Ji (50 Vol.54) Silica erhalten, dessen mechanische 
Eigenschaften in Tabelle 1 wiedergegeben sind. 
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Verfrlelchabeisplel G 

Der in Beispiel 6 beschriebene HahlprozeB wurda 
wiederbolt, Jedoch imter Weglaaaung defi copolymeren 
Stabilisators. Auf dieae Veiae wurde eine geflockte ?Iifichuxig 
erbalten, die nicht von den Steatit-Mahlkorpem getrennt 
werden konnte. 

Beispiel 7 

.Zu.l73t7 g der wie in Beispiel 6 beschrieben erzeugten 
Dispersion wurden 15|3 g Methylmetbacrylat, i,ia g "Per- 
kadox Y16"-Initiator und 0,19 g ^-Methacrylyloxypropyl- 
trlmethoxysilan (0,15 % Troc%ngewicht, bezogen auf das 
Silica) hinzugegeben. Die Dispersion wirde Zk Stundcn lang 
stehengeXassen'und dann^wie in Beispiel 1 beschrieben , ge» 
gossen. und geMrtet zur Erzeugung eines gl&izenden f ehler- 
freien Bahnmaterials mit 50 Silica mit den in Ta* 

belle 1 wiedergegebenen mechanischen Eigenschaften* 

Beispiel 8 

Beispiel 7 wurde wiederbolt, nur daB die Dispersion 
in Gegenwart des Silanderivats 5 Minuten lang auf lOO^C 
erhitzt und dann vor der Zugabe des Initiators auf Zismer^ 
temperatwr abgekuhlt und gehSLrtet wurde. Ein glftnzendes 
feblerfreies Bahnmaterial mit 50 Vol«9( Silica und ait den 
in Tabelle 1 angegebenen mechanischen Eigenschaften Wurde 
erhalten. 
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Beisplel 9 

Belspiel 7 wurde wiederholt, jedoch unter Zusatz von 
0,050 g n-Propylamin. Die mechantschen Eigenschaften des 
geharteten Produktes sind in Tabelle 1 wledergegeben. 

Belaplel 10 

1560 g des In Beisplel 5 beschrlebenen groben Silica- 
sandes, 600 g destllliertes Wasser und 1,2 g Natriumhydroxid 
wrden in eine 4,5 1 KugelmOhle zusaflunen mit 5300 g 3/8 Zoll 
(0,95<iii) Steatlt-Kugeln gegeben. Die KugelmUhle wurde 24 
Stunden lang vie in Beiapiel 5 in Flotation versetst und 
nach Abtrennen der Kugeln von der Beschickung wurde eine 
fluide Diapersion von f elnem Silicasand in Wasser erhalten. 
Das Silica hat.-fe eine TeilchengriSBe nach der Zprkleinerung 
ahnlich vie in Beispiel 5 nitgeteilt. Die Dispersion wurde 
dann mit 0,15 Gew.JJ (des Sondes) ^-Methacrylylos^ropyl- 
trinethoxysilan in Fora einer 5 J^igen LOsung in Wasser 
Bit einem mit EsslgsSure elngeatellten pH-Wert von 3,5 
behandelt* Die Dispersion wurde liber Nacht luftgetrocknet 
und dann 2 Stunden lang in einem Of en bei 185°C. Zu 312 g 
des so erhaltenen trockenen silanbehandelten Silicas wurden 
dann 149 g Metliylmethacrylat-Wonomer und 2,8 g des co- 
polymeren Dispergierungsmittel5,wie in Beispiel 5 beschrieben, 
hinzugegeben. Die Dispersion wurde 1 Stunde zur Redis- 
persion der Teilchen unter Soherwirkung gemischt und ao 
eine fluide stabile Dispersion erhalten. Diese Dispersion 
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wurde dann^wle In Belsplel 1 beschriebexx» Inltiiertg ge* 
gossexi und gehSrtet. zur Erzielung eincs fehlerfreien B^hn- 
materials mit 50 VoltJfi Silica und den in Tabelle 1 wleder- 
gegebenen mechanischen Eigenschaf ten» 

Beispiel 11 

Belspiel 5 wurde wiederholtp jedoch unter Verwendung 
von 4,5 g ^-Aiftinopropyltrimetlioxysilan ans telle des ^^-Meth* 
acrylyloxypropyl-trimethoaqrsilans . 
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TABELLE 1 



Typ der Zuaammaa* 
aetzuttg 



Bleg»- Blegefes- 

modul tigkeit 



Belspiel 5 



Zugabe von iSiian-* 
derlvat vor dea 
Mahlen 



Bolsplel 6 Kein Slianderivat 

Beisplel 7 Zugabe von Silan* 
derivat nach dam 
Mahlen 



.12,5 114i 6 

12,0 60± 3 

12,0 78i 5 

13^0 120t 4 



Baisplel 8 Zugabe yon Slian- 
derivat nach dem 
Mahlen und naeh«- 
folg.Erhitzen 

Beisplel 9 Zifgabe von Sllan- 13,0 12oi 9 
derlvat nach Mah- 
len nit n^Propyl- 
amin-Katalysator 

Beiapiel ]Q in Wasser gemah^- 
lener Sand, be- 
handelt mit Slian- 
derivat, getrocknet 
und dann in Mono- 
meren redispergiert 

Belspiel 11 anderea Slianderi- 
vat ale in den Bei-» 
spielen 5-10 



12,0 73t 4 



13,0 74 



Verglalchs- 
belspiel F 



xmgefUllte Polyner- 
matrix 



100 



Cbarpy-Scblag- 

festigkeit 



KJ m 



-2 



6,8 

3,9 
6,4 



6,3 



3,7 



1.8 



6-a 
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In der oMgen Tatelle zeigen die Ergetoiaae von 
fieiepiel 5 die Wlrksamkeit der Zugabe des Orenzflfichen- 
bindemittclB urahrend der Zerklelnerungsstufe zuaaiamen 
mlt dem polyJieren Dispergierungsmittel im Verglelch zu 
der Zugabe nach der Zerklelneruag (Belspiel 7) Oder einer 
Yorbehandliing des waearig gemahlenen Stlieaa (Beiapiel 10) , 
Die Beiapiele 8 und 9 zeigen die Vortelle von Vdrme- und 
katalytiacher Behandlxmg zur BagUnstigung der Auanutzung 
dea Grenzflfichenblndemittela. Die relativ •mageren* Sigen- 
achaften. dea Produkta von Beiapiel 11 veranacbaulichen die 
Wlchtigkeit der Auawahl einea Crenzfiachenbindeaittela, daa 
mit der Polymermatrix reaglexren kanns Beiapiel 6 z^igt, daB 
die Weglasaung yon zugesetztea Bindeaittel zu einen ahnlichen 
Ergebnia fiihrt,' 

Verfleichsbeiapiele H^I 

Bureh dieae beiden Beiapiele wird die Bedeutung der 
Verwendung von fein zerteilten Partlkeln dea anorganiachen 
FUllatoffa veranachaulicht, 

• yerftleichabeiBpiel H 

Der grobe Silioa'^and (mittlere Teilchengr&Se: 2^0 /i) 
von Beiapiel 5 wurde mlt dem Methylmethacrylat, Silan- 
derivat. und polymerem Stabillaator, die in dieaem Beiapiel 
beschrieben werden, zu einem Br el mlt 67 Gew.Jfi Silica ver- 
mlscht, das aich zu raach abaetzt^ ala da6 eln GieBen m&glieli 
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gewesen ware. Zur Erzlelung elner Probe fUr den Vergleich 
wurde der Sand in elnem ISirup" von 7,8 Tellen Polyoethyl- 
methacrylat und 51,2 Teiien Metbylmethacrylat zusammen 
ait dem Siianderivat und dem polymeren Dispergierungsmittel 
geofiO Beispiel 3 aufgeschlemmt. Die eo erhaltene sirupartige 
Aufachlemmung wurde 5 Hinuten lang auf 100**C erhltzt, abge- 
kUhlt und dann initiiert und>wie in Beispiel 1 besehrieben, 
gegoasen. Die Form wurde wflhrend der HSrtung zur Yerhinderung 
von Abaetzeracheinxingen gedreht, Der ao erhaltene Giefi- 
kbrper hatte eine rauhe OberflSche infolge der Anweaenheit 
von groben Silica-Partikeln. Die. mecbaniachen Eigenachaften 
des Produkts sind in Tabelle II wiedergegeben. 

Vergleiehsbeisptel I 

In eine KugelmUhle wurde grober Sand, Monomerea xmd 
andere Bestandteile, wie in Beispiel 5 beschrieben, gegeben, 
jedoch wurde die Mischung nur 2 Stunden lang ans telle von 
2U Stunden gemahlen, Auf diese Weiae wurde ein Schlamm mit 
Teilcben der folgenden GrSfienverteilung erhalteni 

Teilchen von 10 ^ oder weniger: 98 % (nach der Zahl; 7 Gew.ji) 
Teilchen von 50 oder weniger: - (29 Gew.Ji) 

Teilchen von 100 p. oder weniger: - (55 Gew.)6) 

Teilchen von 250 ja oder weniger: - (96 Gew.9() 

Die durch StickstoMadsorption bestimmte spezlfische 
OberflMche der Teilchen lag bei 0,16 n^/g. Da sich die Auf- 
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schlemmung fUr eln dlrektes Giefien zu rasch absetzte, 
wunie Polymethylmethacrylat zugesetzt und monomeres Methyl- 
methacrylat zur Erzielimg eines verarbeitbaran "Sirups* ab- 
gedampft^teL dem daa Gewichtsverhfiltnis von Polymer zu Mono- 
mer bei 1 zu 6,6 lag. Die sirupartige Auf schlemmung wurda 
dann 5 Minuten lang auf lOO^C erhitzt, abgekUhlt, initiiert, 
vie in Beispiel 1 gegoasen und in einer rotierenden Form 
zur Verhinderung von Absetzerscheinungen geh&rtet« Das er- 
haltene Bahzunaterial hatte eine rauhe Oberflache infolga 
der Anwesenheit von groben Sandteilchen* Die mechanischen 
Eigen&chaften des Prodiikta sind in Tabelle II vledergegeben. 



TABELLE II 





TeilchengrfiBe 


Biege- 


Blegefestigkeit 


Schlag- 




(Geif.Jt) 


modul 


MM oT^ 


festlgkeit 




GN a"^ 




KJ n'^ 


Beispiel 8 


55 ^ 10 /a 


13.0 


120 


6,3 




100 9i ^ 30 M 








Vergleichs- 


• 55 56 ^ 100 ;i 


10,9 


71 


3,2 


beisplel I 


96 96 ^ 250 )i 








Verglelchs- 


' 50 % -^200 ;i 


9,7 


37 




beispiel K 


99 % ^450 )i 









Die obigen Zusammensetzungen dienen der Veranschaulichungf 
dafi zus&tzlicb zu den Problemen der Handhabung grob.teilig.er 
A||f achlemmungen merklich schlechtere meohanlsche Eigenschaf ten 
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bei Verwenduxig von groben Teilchen erhalten werden Im Ver- 
glelch zu Elgenschaften von Produkten gem&B der Erflndung^ 
vie sle bel Belsplel 8 zu beobachten slnd, 

Belsplele 12 - Ik 

Die Verfabrenswelse von Beispiel 3 wurde vlederholti 
Dxxr dafi die Konzentration an Sllanderivat auf 1«3 Gew«9( 
(bezogen auf Silica) erhSht wurde* Vor der HSlrtung wurde 
die Metbylmethacrylatkonzentratlon so eingestellt, daB die 
endgUltigen Sllica-Konzentrationen in den geharteten Schichten 
50, 35 und 60 Vol.Jt (67t 72 und 7& Gew«%) ausmachten. Die 
Buechanischen Elgenschaften der geh&rteten Produkte slnd in 
Tabelle 1X1 wiedergegeben. 

TABELLE III 



Belsplel Vol.Jfi Biege- Biege- Schlag- Taber-Abrleb 



Kiesel- modul f estigkelt festigkelt (mg Yerluat nach 

1000 Zyl 
1000 g) 



saure GN m"^ MN m*^ KJ m"^ 1000 Zyklen mit 



12 


50 


12 


128 


13 


56 


14,8 


135 


lA 


60 


15,3 


150 


>gleictis 


f 0 


3 


100 



belsplel 



6,3 
6,1 

6,1 13 
6-8 99 



Die oblgen Ergebnlsae zeigen, wle die mecheuilschen 
509849/0612 



2449S56 



67 - 

Eigenschaften der geh&rteten Komposlts mlt Zunahme des 
Teilctaenvoliunena jansteigen* Ferzier zeigen die Orgebnisse 
der Al3riel)prUfuag. eine slebenf ache Verbesserung gegexiUber 
dam Baalapolymeren. 

Verglelchsbelsplel J 

Ein Versuch zur Erzeugung elnes Kompositmaterlals 
gemfiB der in den Belsplelen 12-14 beschrlebenen Verfahrens- 
weiae mit einer Sillcafraktioii von 60 Vol«)& unter Ver*-* 
wendtmg dea^Silafiderlvats aber Weglaaaung dea polymeren 
Dispergierungmiittela flihrte zu elnem rlaalgen blasenhaltigen 
GieBkisrper. 

BelST)iel 15 

Nach einer fibnlichen Mahltechnlk vie in Beispiel 5 wurden 
2726 t $6 g grober B-Cristobalit-Silicasand einer mittleren 
Korngr.BBe von 200 /i, 903 p 85 g Methylmethacrylat Ciait 100 ppn 
*Topanoi A"), 7,81 g y-Methacrylyloxypropyl-trimethoxy-silan 
\md 57,89 g eiasa 98:2-Methylmethacrylat/Methacrylsaur#- 
Copplyiaer-^Dispergiepungsmlttela zuaaismen mlt 9700 g Steatit-> 
Kugelii in elne 9,1 1 KugelmUhle gegeben und 20 Stunden lang 
mit -60 Upm Rotation der NUhle gemahlen. Uanach wurden 
254,32 g Rutil-Titandiozid-Pigment zugesetzt. Die Mihle wurde 
weitere A Stunden lang In Rotation versetzt und die Dis- 
peraion dann von den Kugeln getrennt» Die fliefif Shiga Dis- 
persion enthielt 77,8 Gew.Ji Cristobalit-Silica und Pigment- 
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teilchen; die Teilchen^rBBenvertellung nach dem Mabl- 
vcrgang war: 

Teilchen von 10^ oder weniger 99 % (m.ch der Zahl; 70 G^\t,%) 



Zu 309 Teilen der Disperaion wurden 1,18 Teile "Per- 
kadbx Yl6*-Initlator hinzugegeben und dann 9|64 Teile 
Methyloethacrylat abgedaapft. Die Dispersion wurde in eine 
Tafelform aua rostfreiem Stahl gegoasen, die mlt einem Trezm- 
mittel beschichtet war und daan, wie in Beiapiel 1 beschrieben, 
gehSrtet. Es wurde eine glSnzende fehlerfreie Tafel mit 
64 Vol.Ji (81 Gev,%) Silica- und Rutil teilchen erhaiten, Daa 
Produkt hatte fdlgende nechanische Eigenschaften: 
Biegemodult 16,60 GN n"^; Biegef eaiigkelt : 139,7 MN m""^ 
und Schlagfestigkeit: 4,9 XJ a*^. 

Beisplele 16 und 17 

Bei diesen Beispielen wurde die Dispersion des an- 
organischen FUlls toffs in flUssigen Prftlcursor durch .« in 
sltu"-Bildung des Calciunsalzes eines saxiren copolyaeren 
Dispergierungamittela stabiliaiert. 

Beispiel 16 

Eine Miachung von 1333,5 g groben B-Cristobalitsand 
wie in Beispiel 15, 3,82 g ^-Methacrylyloxypropyl-trimeth- 



Teilchen von 50 ^ oder weniger 
Teilchen von 75 /u oder weniger 



( 99 Oew.%) 
(100 Geyi,%) 
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oxysilan, 120 g Rutll-Titandtoxid, 14,15 g eines Co- 
polymeren von Hethylmethacrylat \xad Me-Uiacrylsfiure In 
MolverhfiitniB von 25:1, 0,36 g (1 Mol-iquivalent, bezogan 
etif die im eopolymere? Dlsperglerungsmittel amresende 
Saure) Caloiumoxid, 556,7 g Methylaethacrylat . (mit 100 pp« 
"Topanol A") wurda in eine 4,5 1 KugelmUhle zusamaan mit 
52C0 g Steatit-Kugeln gegeban tmd die Mihle 24 Stuxulen lang 
in Rotation veraetzt zur Erzielung einer Dispersion ait 
73 Gew.96 Teilchen mit einer TeilcliengrSBenverteilung ttbnlidi 
wie in Beispiel 5. Die Diaper si on hatte eine- Brookf ield- 
ViskQsitat bei 2 Upm und 20**C von 0,«6 Poise, Eine Slmliohe, 
ohne CalciuiB03cidzusatz erzeugte Dispersion hatte eine Vis- 
koaitat von 33 Poise bei 2 Upm« Zu 280 Teilen der erstbe- 
schriebenen Dispersion wurden 24 Seile, Ilethylnethacrylat 
•und 2,0 Teile "Perkadox Yl6»-Initiator hinzugegeben; in 
diesem Stadiua lag die Brookfield-Viskositfit bei 0,2 Poise* 
Die Dispersion wurde,wie in Beispiel 1 beschrieben, ge- 
gossen und gehfirtet zur Erzielung einer gltozenden Taf el 
mit 50 Vol.Ji Silica und Rutil und den folgenden mechanischen 
Eigenscjbaften: 

Blegeaodul: 10,55 ON n"^.; Biegefeatigkeit: 113 MN m*^; . 
Schlagfestigkeit: 5 KJ n"^, 

Beispiel 17 

Zu 280 leilen der in Beispiel 15 beschriebenan in 
der KugeloUhle genahlenen Diapersion wurden 22,32 Teile 
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einer 45 gew.)6igen LSsung elnea 90:10 (Gewlchtsverhaitnia) 
Methylmethacrylat/Butylacrylat-Copolymeren In monomerea 
Methylmethacrylat und weitere 1,78 Telle monomeres Methyl- 
methacrylat zusammen nit 1,8 Teilen "Perkadox Y16 ■-Initiator 
binzugefUgt. in diesem Stadiuo lag die Brookfield-Viskoaitat 
der Dispersion bei 20 Upm und 20°C bei 53 Poise. 

Die Dispersion wurde;Wie in Beiapiel 1 beschrleben, 
gegosaen iind gehftrtet zur Erzlelung einer glfinzenden Tafel 
ait 50 Vol«Ji Silica und Rutil und den folgenden aechanischMi 
Eigenscbaften: 

Biegeaodul: 10,80 CN b~^; Biegefestigkeit: 112 Mf n"^', 
Schlagfestigkeit: 5 KJ a'^. 

.< 

jBeisplel 18 

Die folgenden Koaponenten vmrden in eine 115,5 1 Kugel- 
Btlble mit 60 Vol.J^ 3/8 Zoll (0,95 ca) Steatit-Kugeln ge- 
gegeben: 

Crober Cristobalitsand (wie in Beispiel 15) 2609 Teile 
Metbylaetfaacrylat (mit 100 ppa "Topanol A") 1045 Teile 
95:5 (GewichtsverMltnis) Copolyneres von 
Hethyloethacrylat und Diaethylaaino'itbyl- 26,3 Teile 
.aethacrylatj fl^-50 000 (G.P.C.) 

y-Methacrylyloxypropyl-triaethoxysilan 7,1 Teile 

destilliertes Wasser 1,5 Telle 
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Das Verhfiltnia defi Volimens der Beachickuog zu den 
Hohlr&men zwlschen den Kugeln lag bel l/l. 

Die Miihle wurde 6 1/2 Stunden lang mlt 60 Upm In Ro- 
tation verse tzt, wobel elne Dlaperslon mil: mehr als 9B % 
Ausbeute mlt einer Crlatol>alit-Tellchengr66enverteili2ng 
ahnlich vie in Beisiliel 5 erhalten wurde. Sle enthielt 
70 Gew.ji (50 Val,r5S) fein zerteilten Cristobalit und hatte 
eine Brookfield-Viskositat bei 2 Upa und 20°C von 0,05 Poiae^ 
Durch Abdampfen von einlgen Methylmethacrylat wurde eine 
78 gew.S^ge (55 vol.^age) Dispersion mit einer Viskositflt 
von 0^40 Poise erhalten. 

Zu der 70 Gew«9i Feststoffe enthaltenden Dispersion 
vurden als inneres Trenxu&ittel 0,15 Ge\r,% (bezogen atxf dJ^e 
Dispersion) eines alkanolamin^-neutralisierten Pettsaure-- 
phosphats (im Handel bekannt als **Zelec NE** von du Pont) 
und 2 Gew.9i (bezogen auf das Methylmethacrylat) "^Perkadox 
Yl6* hinzugegeben. Die Dispersion wurde in eine Glas^Plfl^tt^Ji- 
form gegossen und Vtie in Beispiel 1 gehSrtet. kuf diese 
Weise wurde eine gl&nzende> f ehlerfreie lafel mit 5^ Vol«9£ 
KieselsSure mit den folgenden mechanischen Eigenschaften 
erhalten: 

Biegemodul: 12,1 GN m ; Biegefestigkeit: 140 MN m ; 
SchlagXestigkeit.: 8,0 KJ a"^. 
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Belsplel 1^ 

In elne QuarzmUhle wurden folgende Bestandteile ge- 
geben: 

Orobes tunnol-calclniertea Kaolin; mlttlere 
TeilchengrSfle : 200 /i (■Moloehlte 60-80")* 324 g 

MethylaethaoryXat (100 ppm "Topanol A») 113 g 

jf-Me thacrylyloxypropyl-trimethoxy silan 0 , 46 

98:2 -Copolymer von Methylmethacrylat und 2,8 
Methacrylagure, fl^ - 100 000 (G.P.C.) 
3/8 Zoll Staatit-Kugeln IO50 g 

Die Wihle wupde 24 Stunden lang mit 90 Upm in Ro- 
tation versetzt zur Erzielung einer flieBfMhigen Dispersion 
mit 76,3 Gew.5< fein zerteiltem calcinierten Kaolin, Die end- 
gUltige TeilchengrSfienverteilung der Dispersion entsprach: 

Teilchen von 10 oder weniger 99,5 % (nach der Zabl; 

70 Oew.Ji) 

Teilchen von 50 oder weniger - (93 Gew.4) 
Teilchen von 75 oder weniger - . (97,5 Gew.96} 
Teilchen von 100 fi oder weniger - (10C,0 Oew.Ji) 

Die Dispersion wurde mit weiterem Methylmethacrylat 
verdiimit, initiiert, gegosaen und wie in Beispiel 1 gehfirtet 
zur Erzielung einer fehlerfreien Tafel nit 50 Vol.% an- 
organiachen Teilchen und den folgenden aechanischen 
Eigenschaften: 
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Blegemodul: 13,6 GN m~^; Blegefestlgkeit: 130 MN m'^l 
Schlagfestigkelt: 6,6 KJ m"^, 

* "Holochlte" ist elQ Warenzelchen der English China 
Clay Limited fUr eine Mischung von 56 % Hullit und 44 % 
anorpher ' Xiesels&ure • 

Belspiel 20 

In eine 4,5 1 KxigelmUhle wurden folgende Bestandteile 
gegehen: 

Grobes Alumlniunoxld-trihydrat *(80 % >BS- 

Sleb 300} C>53 jn) mlt 34 Gaw.% gebundenen 1452 g 

und 0 % freiem Wasser) 

y-Methacry).7loxypropyl-trimethoxysilan 3»8 g 

copolymeres Ilisperglerungsiiittol via in 14^16 g 

Beisplel 19 

Hethylmethacrylat (100 ppn **!ropanol A") g 
3/B ZoU Steatlt<»Kugeln ^200 . g 

Die MUhle wurde 10 Stunden lang mit 60 Upm In Rotation 
versetzt zur Erzlelung elner fein zertellten nledrlg-vlskbsen 
DiapeBion mlt 72 Gew.S^ AlunlnluBOXid-trlbydrat in Methyl- 
metbacrylat. Die Dlapersion vurde Inltllert^ gegoasen und 
gehartet via In Beisplel 1 beschrleben zur Erzlelung elner 
glanzenden f ehlerfrelen laf el mlt den folgenden mechaniacbeA 
Eigenschaften; 

Blegemodul: 13r8 GN m ^; Blegefestlgkeit: B0|7 MN m • 
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Bel 1 Hinute langem Kontakt nit einem Bunsenbreimer 
flng die Tafel k«ln Feuer. 

Bftlspiel 21 

Die Verfahrensweise von Belaplel 5 wurde wiederholt, 
vobei ;]edoch die folgenden Reaktanten In die MUhle gegebea 
wurden: 

Grober fi-Crlstoballtsand wle la Belsplel 15 2478,6 g 
Rutil-Tltaadloxldplgment 223,00 g 

Methylmethacrylat (100 ppa "Topanol A*) 1045 g 

j^-Hethacrylyloxypropyl-trinethoxysllan 7»1 g 

copolymeres Sisperglerungsalttel nrle in 26,3 g 

Belsplel 19 

3/8 Zg>11 Steatlt-Kugela 97OO g 

Nach 24 Stuaden Rotation der HUhle wurde eine AJisperslon 
von 73,5 Gew.Ji Crlstoballt und RUtil Im Methylmethadxylat 
erhaltoa mit elner Brookfleld-Vlskoaltat von 3,5 Polsa bal 
20°C uad 20 \}pm» Die TellchengrtfBenvertellung der Oiaperalon 
entsprach folgeadan Werten: 

Teilchea von 10 ;u Oder wenlger 99,7 % (nach der Zahlj 

80,0 % Gew*9() 
Teilchea von 50 )x Oder wenlger - (95,5 Gew.Jfi) 
Teilchea von 75 fi Oder wenlger - (100,0 Qew.%) 

Nach VerdUnnea der Oiaperalon mit welterem Honoaerea 
auX elae Brookfleld-Viskoaitat voa 0,4 Poise bei 20 Upa uad 
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20^C und Inltllerung tizul Kartimg vie in Beisplel 1 be- 
schrieben wurde eine Tafel mit 50 Yol.% Cristobalit und 
RUtil erhalterit die folgende mechanieche Elgenschaften zelgte: 
Biegemodul; 10,6 CM nT^i Blegefastlgkelt: 118,9 MN m"^ und 
Schlagfestlgkeit: 5,9 KJ m"^. 

Belspiel 22 

Die' in den Beispielen 20 \md 21 beschriebenen Dia- 
persibnen wurden in GewichtsverhSiltnissen von 2:1 feniacht 
und dann initiiert und gehftrtet wie in Beiapiel 1 beschrieben. 
Ble gebfibrteten GieflkiSrper batten die f olgenden mechanischen 
Eigenschaftens 

Biegemodul: 12,4 GN wT^i Biegef estigkeit: 102 MN isT^. 

Venn ein Ende eine a ca.lO cm langen 1,27 cm dicdcen 
Stabea der Zusammensetzung 1 Minute lang horizontal in Kon« 
takt mit einem Bunaenbrenner gebalten vurde, fing die Zu« 
sammensetzung Peuer \md brannte ait einer kleinen blauen 
Flamme, die in einigen Sekunden von aelbst verlSachteit 

Beiapiel 23 

. Zu 160D Teilen der in der KxigelmUhle gemablenen Dia- 
persion vpn Beiapiel 21 wurden 43 Teile Polyvinylchlorid^ 
teilchen (»Corvic P65/50**) hinzugefUgt und nachfolgend 
45 Teile Methylmethacrylat-Monomerea abgedampftV Die Poly-f^ 
. vinylchloridteilchen bilden eine Or gano sol-Diaper aion in \ 
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Hethylm9thacrylat-Nonofflerem« Die Oisperi^ion wurde gegossen 
und gehfirtet wie in Beispiel 1 zizr Ersielung einer gl&nzenden 
fehlerfreien Tafel mit 53,6 Vol.Jfi Cristobalit und Rutil 
in einer Matrix von Polymethylmethacrylat und Polyvinyl- 
cblorid« Baa Produkt hatte ^hnliche mechanische Eigenschaften 
und Oberflfichenbeschaffenheit wie das in Beiapiel 21 be-^ 
schriebene* Bei einem Brennversuch wie in Beispiel 22 brannte 
eine Probe sehr viel langsamer als das Produkt von Beispiel 21, 

*M Corvic P 65/50" ist ein Warenzeichen von Imperial 
Chemical Industries Limited ftir ein sprUhgetrocknetes 
emulsionspolymerisiertes Polyvinylchlorid.- 

Beisplel 24 . / 

Dieses Beispiel zeigt die Ttfirkung von Vemetzungen hin- 
sichtlich einer Beschleunigung der Hartung der fluiden Zu- 
sammensetzung ioid der Verhinderung eines Siedens von Mono- 
mer en* 

Zu 321 g der Dispersion von Beispiel 21 wurden 24,2 g 
Methylmethacrylat, 6;o g Xthylenglykoldimethacrylat und 
2,36 Telle "Perkadox n6» hinzugegeben. Die Dispersion wurde 
in eine vorgeheizte flache Plattenform in einem Ofen bei 
80°C gegossen. Nach 6,5 Minuten wurde ein fester fehler- 
freier GieflkBrper aus der Form entnommen. Die Temperatur 
innerhalb des FormkBiTpers erreicfate ein Maximum von 154^C« 
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Die. necbaxilschen Eigenschaf ten dea Produktes varen 
folgende: 

Biegemodiil; 15 QN wT^i Biegefestigkeit; 12B MN t/T^ und 
Schlagfestigkeit: 4^3 KJ m"^. 

Die Vlederholimg der oUgen Verfahrensweise Jedoch unter 
Weglassen des Athylenglykoldimethacrylats fUhrte zur £r* 
zeugung eizies blasigen vmd aufgebiahten QleQkbrpers* 

Bel spiel 25 

Die Verfahrensweise von Beispibl 24 vurde mit 
einer Form*- und Ofentemperatur von 90^C viederholt. Nach 
nur 4 Minuten wurde ein fester fehlerfreier CieSkbrper aus 
der Pons er^tferntj daa erreichte Temperaturmaximiim lag bei 
155^C. 

Belsplel 26 

In diesem Beispiel vird der "WMraesenke'-Effekt der. 
anorganischen Teilchen in Hinbllck auf elne Verhlnderung 
von Siedearscheinung beim Mbnomeren wSLhrend der Kartungs- 
operation gezelgt. 

Die Dispersion von Beispiel 21 wurde durch Abtrennung 
von etwas Honomerem so elngestellti daB der Volumantell von 
Crlstobalit und Rutll zusammen im Komposit nacb der H&rtung 
bei 60 % lag. Die Dispersion wurde mit. 2 % "Perkadox Yl6** I 
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(bezogen aiif das aawesende frele Methylmethacrylat) Inltliert 
und wie in Belsplel 24 bei 80^ C gehKrtet, Sine feste ge- 
gossene Tafel vurde naeh 10 Mlnuten aus der ^oro entlemt. 
Iffl Gegensatz dazu let aine Bahn mlt 50 Vol«9i FUllstoff, 
die xmter dleaen Bedlngungen gehttrtet wlrd, fehlerhaft 
schlecbt imd aufgeblUht, 

Beisplele 27-30 

Diese Serle von Belspielen zeigt den Bereich der 
Initiatoren» die £lir die Hartung der fluiden ZuBammexi- 
setzimgen vervendet werden kSnnen und das Feblen von irgend*- 
velchen starken Virkungen einer InitiatorSbiderung auf die 
mechanischen Eigenschaften der geh&rteten Produkte« 



Beispiel 24 wurde wiederholt, jedoch unter Verwendimg 
der nachstehend gezeigten Initiatoren iind Mengen: 



1 

] 


Initiator (Gew.^ 
bezogen auf das 
Monomer e) 


Temp. 
(°C) 


HMrtungs- 

dauer 

(min) 


Biege- 

modul 
(ON m"2) 


Biege- 

festigkelt 

(MN 


Beispiel 27 
Beispiel 28 
Beispiel 29 
Beispiel 30 


2%BP 2 % SHPT 

0,5 % Yl6 0.5 % 

ADIB 

0,5 % IPP 0.5 % 

DCP 

0,1 % IPP 0.9 % 
BP 


23^C 
80°C 

eo°c 

80°C 


30 min 
10 min 
9 min 
13 min 


10.6 
10.16 
10,56 
10,94 


116 
109 
114 
111 



i 
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BP e Ben2oylperbxld 
tJMPT » Dimethyl-paratoluidin 
Yl6 m wperkadbx Yl6" « BiB-{4-tert.butylcylcohexyl)* 

peroxydlcarbonat 
AOIB m 2,2-Azo*blB«*iBobutyronitril 
. IPP m Diisopropyl-peroxydicarbonet 
DCP « Dichlorbenzpylperoxid 

Beisplel 31 

DlesoB Bftisipiel zeigt die Verwendung elnea Rotations-- 
formverf ahrens « 

Zu 300 g der in der Kugelmiihle gemahlenen Dispersion 
von BeiBpiel 21 wiarden welter e 11,3 g. dea in Bel spiel 19 
beschriebenen DlBpergierungsmittelSy 5,5 g £thylenglykol^ 
dimethacrylat, 8,7 g Methylmethacrylat, 1,6 Telle Benzoyl* 
peroxld md 1,6 Telle Dimethyl*-paratoluidin hinzugefUgt« 
Die BrooIcfield*-VlBkosltBt der so erhaltenen Dispersion lag 
bei 40 Poise bei 20 Upm xmd 20^C. Die Dispersion wurde in 
eine geschlossene 0,37 1 kegelstumpffQrraige Polypropy-* 
len<-Ktibelform(oberer Durchmesser : 12 cm; Bodendurcbaesser: . 
11 cm xxnA 12 cm Lange) gegeben. Der KUbel wurde bei Zlmmer-^ 
temperatur mit 7«0 Upm um die Syrametrleachse und mlt 16,3 ^pm 
um die ^Ead-uber-End^-Achse gedreht« Nach 30 Minuten wurde 
ein fe'hlerfreier dunnwandiger PorokUrper erhalten, der exakt 
die innenkonturen der Form wiedergab. \ 
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Belsplel 32 

Diesor Beispiel zelgt die Herstolluziff elnes faser- 
modiflzlerten Komposltmaterials. 

Als htirtbare Zusaniinensetzung dlente die Diapersion von 
Beiapiel 21 nit einer Brookfield-ViakoaitSt von 0,k Poise 
bei 20 Upm und 20°C mlt zugeaetztem Initiator und in gieS- 
fertigem Zuatand zur Erzielung einer gehfirteten Tafel ait 
50 Vol.Ji Criatobalit und Rutilgebalt. Diese Dispersion wurde 
bei eehr niedrigem Staudruck (weniger als 0,7 kg/cm^) unter 
Verwendiujg einer Periataltik-Puape in den Boden einer vertikal 
gehaltenen 0,46 cm dicken tflachen Plattenform gepimpt, die 
zwei Lagen von Glaafasermatten aus zerhackten Strftngen 
(•Supra E Mat FPJ. 436"*) und zwei Lagen von Glaafaaerober- 
flfichenhUllen enthielt* Der Pumpvorgang wurde fortgesetzt, 
bis die Dispersion vom Kopf der Form austrat. Einlafl und 
AuslaO wurden dann abgeklenmt zur Versiegelung der Fora und 
die Probe in der Form 2 Stunden lang bei 50*^0 und nachfolgend 
2 Stunden lang bei 80^C gehMrtet. 

Die endgaitige gehfirtete Probe war frei von Luftein- 
schlussen und Blasen und enthielt 56 Gew«J4 Criatobalit und 
Rutil sowie 15 > 6 Gew.Jt Glasf aserstrSnge • Die mechaniseben 
Eigenschaften waren folgende: 

Biegemodul: 12,5 ON m'^j Biegefestigkeits 95,0 GN m"^ und 
Schlagfestigkeit: 27,0 KJ m~^, • i 
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* "Supra E Hat" ist eln Warenzelchan von Fltoe Glass 
Linltdd fUr eine polymerlatex*gebundene Glasfaaerstrangmatte 
aus zerhackten Strangen. mlt etwa 200 Fasern pro Strang und 
elnem azuahemden Einzeldurctamesser der Faser von 10 ja. 

Verglelchabeianiel K 

Es vurde der Versuch iuitemommen» die la Vergleichsbel- 
apiel I beachrlebene Aufschlenuniong nit Teilohen grSBer ala 
100 fx in eihe glaafaaergefUllte Form unter den in Beiapiel 32 
engegebenen B^di ngimgen einzuapritzen* Dabei wurde die Fora 
sehr raach veraperrt^ imd ea konnte kelne waiter e Aufschlemmung 
mehr eingeaprltzt warden* £in weiterer Verauch wurde imter 
Verminderung der Sillca-Konzentration in der A^^^f achlemaung 
auf 40 Vq1.% unjterno0imen» ;)edocb wurd« die Forzq auch hier 
noch blockiert* 

Beiapiel 33 

381 g der in Beiapiel 24 beacbriebenen Diaperaion (90 ^01.% 
Cristobalit und Rutil im gehftrtetem Produkt) wurden m±t 
2p5 g Benzoylperoxid und 2,5 g Dinethyl-p-'toluidin initiiert* 
Die Diaperaion *^ mit einer Brookfield«»Viak08it&t von veziiger 
ala 5 Foiae bei 20 Upm und 20^0 - wurde dann in eine KUbel-*. 
form wie in Beiapiel 31 beacbrieben gegeben^ die nit einer 
Lage einea Oberfiaohenschleiers und einer Lage von zuaamaen^ 
hangendan Glaafaseratrangmatten (•FPL 455" von Fibreglaaa 
Limited; wobei Jeder Strang etwa 20 Faaem von 10 yu Duroh- \ 
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aesser enthlelt) ausgekleidet war« file geschlossene Form 
vurde bei Zimnertemperatur X Stunda lang in gleicher Velse 
wle in Beisplel 31 beschrieben In Rotation versetzt. Bin 
faserverst&rkter, dUnnwandiger PormkBrper wurde so nit voll- 
stttndiger Durchfeuchtxmg der Pasern imd exakter Wiedergaba 
dar Formkonturen erhalten. 

Belsplel 34 

Sine klare orlentierte 0^8 mm gegossene Polymethyl^ 
methacrylatplatte (''Perspax'* von I.C.I. Ltd) wurda gagen alna 
FlILcha nlMS 4^8 mi dickan Hohlraiims alnar Plattanform ga- 
bracht, Zwai Lagan vonMattenaus zerhaoktan FaseratrMngan 
wia In Beiapiel 32 wurdan in die Form gegaban und dia Form- 
flMohen da^ gaschlossan. Dia Dispersion von Bfisplal 32 
wurda in dia Form in dar in diaaam Belsplel beschriebenen 
Art und Waise gepiompt, Nach 10 Hinuten Harten bei Zlmmer- 
temperatur und Nachbarten bal 80^C wurda ain 4,8 mm dicker 
FormkSrper von hober Qualltttt gebildat^ der atis einam glas-* 
faservarstfirkten Komposit gemaB dar Erfindxmg gabundan an 
die Acryltafal bestand, Folganda machanlschan Blganschaftan 
wurdan festgastellt: 



Acrylische Seite 


Aorylischa Seita 


unter Zug 


in Kompression 


Blegamodul (GN m"^^) 6^$ 


6,3 


Blegafestigkeit (MM n'"^) 115 


109 


Schlagfestigkalt (KJ m"^) 22,5 


24 
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Beisplel 35^ 

' Die Dispersion von Belsplsl 21 wurde durch Zugabe von 
veltdren Methylmethacrylat modlfiziert zur Erzlelung elnsr 
Dispersion, die nach dam GlaBen und HSrten wis In Belaplal 1 
beschrleban elne mm. dlcke Tafel nit 30 Vol .9^ Crlstoballt 
und Rutii. ergab* Dlasa Taf el wurde in elnea Luf tof en auf 
IBO^C erhitzt und dazm liber elnem Loch von 10 cm Durctanesser 
an.Ort imd Stelle festgekleamt imd Druckluft von einer Seite 
des Lochs her angewandt und so obne Bruch des Komposlts elne 
9 cm hohe Blase aufgetrieben. Die Dlcke am Scheitel der 
Blase lag. be! etwa 0,2 mift* 

Beist)iel 36 

Sine 3t3.mi9 dlcke Taf el wurde von der in Belsplel 21 
beschrlebensn Dispersion mit 50 Vol«^ Cristobalit xmd Rutil 
gegossen^ Die Taf el vurde daxm auf 160^0 erhitzt und vie 
in Belsplel 35 beschrieben geblasen. Auf diese Weise viirde 
ohne Bruch des Materials sine 6 cm hohe Blase geformto 

Beispiel 37 . 

Ein ungeaattigtes Polyesterharz mit einem Anteil an 
MonocarbonslLureenden der Folymerketteni das als polymerea 
Dispergierungsmlttel vlrken kann land frei von Ketten mit 
Dicarbonsfiureenden wart velcbe als Flockungsmlttel wlrken 
wUrden, wurde (unter Vervendung von UberschUssigem Glykol) 
durch Kondensation der folgenden Bestandteile: 
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Isophthalsfturs 



26 Telle 



Male ins &vir eanhydr Id 



32 Telle 



Propylenglykol 



42 Telle 



in Anwesenheit von Toluol als wassensltnehfflendes LOsunga- 
olttel bergestellt, Glykolverluste tfurden durch Verwendung 
elner kurzen Vlgreux-Kolonne vediLndert, Die Reaktlon wurde 
f ortgasetzt, bis die SMiirezahl der Mischung auf 10 mg KOH/g 
nach Aufsammeln von 11,5 Teilen entwickelten Vassera atoge- 
fallen war. Um die McSgllctakeit einer Anweaenhelt von Ketten 
mlt DicarbonsMureoEiden noch welter herabzusetzen, wurden 
3f8 Telle "Cardiira hlnzugegeben und die Mischung bai 
etwa 230®C gehalten, bis die Stturezahl auf etwa 1,0 mg KOH/g 
abgef alien war, wobei dann etwa ^ede zwanzigBte Kette ait 
sauregrupp^n endet«i Die Charge wurde unter 80*C herunterge- 
kUhltfunter Anlegung von Unterdruck zur Entfemung von 
mSgllchat viel Toluol) und die Reaktionamischung dann auf 
etwa 70 % Featatoffgehalt mlt Styrol verdUnnt zur Grzielung 
einer Vlskoaltttt im Bereich von 13 Poiae, einea Hydroxylwertea 
uo 25 mg KOH/g nicht-flUchtlgen Harzea und eines mittleren 
Nolekulargewichts dea Polyesters (Zahlenmlttel) von annfihemd 
2000 bis 3000, Zu dlasem Produkt wurden dan^ 0,02 % (be- 
zogen auf das feste Harz) "Topanol 35*''** hinzugefUgt, 

Eine 50 vol.Jilge Silica-Dispersion in einer Lbsung des 
Polyesters in Styrol nit 50 % Gehalt an nlcht-flUchtlgen 
Aji^eilen wurde durch Einbringen der folgenden Komponenten 
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In elnen Kjietmiacher \md zwalstiijidiges Durchaischen her- 
gestellt: 

Fein zerteilted Silica 

("Minusil 30"**») 312 Telle 

68 gew.j6ige LSsung des Polyesters In 89,3 Telle 
Styroly hergestellt wie oben beschrleben 

Styrol 33,9 Telle 

^t.Ife11acryly]o3^ropyl-<*trlmetboxy8llan 2,98 Telle 

1 Jdge LSaung von Kydrochlnon In Styrol 1^0 Tell* 

Auf dlese Welse wurde eine nlederviskosei entflockte 
Dispersion rait 71 Gew,)6 Silica mit SelbstentlUftung \md 
Selbsteinatellung erhalten. Die Dispersion wurde mit 1^5 % 
Benzoylperoxld Cjsezogen auf das anvesende Harz und Styrol) 
initiiert. Nach GieBen In eine Glas.-Elatt eaform und ein- 
stUndlgem Hflrten bei BO^C wurde eine Platte von hoher GUte 
erhalten. Die Yiskositaten und mechanlschen Elgenschaften 
slnd in Tabelle IV wledergegeben* 

***Cardiira iat eln Glycidylester von elner ver- 
zweigten g&s&ttlgten C^bia C^^-Fetts&ure mit elnem E;poxld- 
wert von typlscfaerwelse 245 von Shell International. 

*«"Topanol 354" 1st eln Warenzeichen von Imperial 
CJiemical Industries Limited flir 2,6-Dl-tert-butyl-4- 
nethoxyphenol. 
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♦**»Minusil 30" 1st ein Warenzeichen der Pennsylvania 
Glass Sand Company Lijiltad fUr trockan gemahlena. tluft- 
klasslerte c^-Quarz-Kieselsaiire mlt folgender Teilchen- 
grK6envert ellimg 

Tellchen von 10 /i* Oder weniger 99 #8 % Haufigkelt 

(52 Gew.Ji) 

Tallchen von 50 )ji Oder weniger (86 Gev.9&) 
Tellchen von 100 fx oder weniger (100 Gew»9&) 

Beispiel 38 

Die tolgenden Bestandtelle vurden 2 Stunden lang In 
elnem Khetmiachar gemischt: 

"Minus 11 30" (slehe Beispiel 57) 312 Telle 
Polyesterltt;3ung in Styrol(wle in . 

Beispiel 37) " 50 Telle 

Styrol 65 Telle 

Y^Hethacryl^acsTpropyltrimethoxysilan 2,98 Telle 

1 %lg0 HydrochlnonlOsung In Styrol 1^0 Tell 

Dabel wiarde eine sehr niederviakosei entflookte Dispersion 
tDlt 72 Gew.Ji Silloa erzexigt \md beim Hfirten vie in Beispiel 37 
ein Giefik&rper von hoher Quail tat erhalten. Die Viskositaten 
und mecbanischen Eigenschaften sind in Tabelle JV zusamaen- 
gefafit. 

Beispiel 39 

»• 

Die Verfahrenswelse von Beispiel 38 vurde viederholt, 
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jedoch unter Weglaasung dea Silanderivats. Auch hier wurde 
eine seiir niederviakose Diaperaion und ein GleBkttrrer von 
hoher Qualitfit erhalten. Die Vlskositaten und mechaixischen 
EigenschaJtea sind in Tabelle IV wiedergegeben, 

VerglelchabeiSTiiele L Tjnd M 

Die. Verfahrensweiaen von Beiapiel 37 und 58 wurdan unter 
Verwexidung eine a Polyeatera auf der Basia von laophthalatturo 
von fibnlicher Zusaminenaetzung Jedoch mit einer SMurezaia von 
25 ng KOH/g (nicfat flUchtig) "wiederholt. Die relativ hcfae SaxreffliiL 
dieaea Polyeatera, die fUr handelaUblich erhfiltliche Poly- 
eater typiach iat, beaagt, daB dieaer einen weaentlichen Aa- 
teil voft kurzen Ketten nit Dioarbonafiureenden 'entMilt und 
ala FlocKungamittel eher ala ala Diapergierungamittel wirkt. 
In be-iden E^len wurde eine Diaperaion mit 50 Vol ,54 Silica 
(Minuail 30) hergeatellt. Die betrSchtllch. hBheren Via- 
. koaitat'en der erhaltenen Diaperaionen, wie aie Tabelle IV 
zu mtnehmen aind, laaaen deutlich erkennen, dafi die Dia- 
peraionen auageflockt waren. 

Vergleichsbeiapiele N - Q 

Dieae Beiapiele zeigen die Zuaammenaetzungen von Bei- 
apiel 37 bia 39 und Vergleichabelapiel M ohne Silica-PUll- 
atoff^ die'Hartungabedtngungen waren die gleichen wie in 
Beiapiel- 37.. Die Vlakoaitatawerte und anderen Erge'bnlaaft . 
aind in Tabelle IV wiedergegeben. ^ 
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Aus dan Ergebnissen der Tabelle IV folgti dafi 
Polyester lalt niedriger Saurezahl,die eine gerlnge Wahr- 
schelnllchkeit fiir den Gehalt blfunktloneller Saiirekbx^er 
haben^ Dlsperaionen liefern, die von viel geringerer 
Viskoflitat sind als solche von Polyestern mit hoher saxire- . 
zahl. Beim Karten ergeben die flieBfMhlgen Zusamioensetzungen 
der Belspiele 37 bis 39 Komposita, die fester sind als 
das Matrisqpolymere. Diese Virkung ist am augenf&lligsten 
bei den Zusanmensetzungen mit 30 % nicht-flUchtigem Poly- 
ester ^ da der 30 %±se nledervlskose Polyester ohne Piill- 
stoff nicht zu elnea homogenen Festkorper hartet^ 
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Patentansprliche 

'I, Stabile, flieflfahige, formbare und hMrtbare Zu- 
saininensetzuiigen, gekennzelcbnet durch 

(A) .einea organiachen flUsslgen PrSkursor, der zu 
alnem fasten Polymeren polymerlalerbar iat und eine VlA- 
kositat von nicht mebr. ala 50 Poise bei der Temperatur 
hat, bei der die Zusaamensetzung geformt werden soil, 

(B) fein zerteilte Partlkeln eines Oder mehrer an- 
organlBcber FUlistoffe mit einem elastischen Schernodul 
von nicht wentger als 5 GN m"^, die zunindest 20 Vol.?6 
der Gesamtzusammenaetzung ausmachen, wobel die maxlmale 
GrSfle irgendeines anwesenden Teilchens bei 100 /» liegt 

und zumindesf95 % der Teilchenzahl eine Gr»fle von hOchstena 
10 fi besitzen xind 

(C) ein polymeres Disperglerungsmittel, vrodurch die 
PUllstoffteilchen im Zustand einer stabil entflockten Dis- 
persion im polymerisierbaren flUssigen Prakursor ge- 
halten werden, das eine an^hipatische Substanz (dih. eine 
Substanz mit Affiiiitat zu den beiden Hauptkomponenten) 
ist, die (i) zumindest eine kettenShnliche Komponente mit 
einem Kolekulargewicht von zumindest 500 enthfilt, die 
durch den .PrSkursor in dem Sinne solvatisiert wird, daB 
der Fr&kursor fUr diese Komponente, wenn sie als unab- 
hSngigea MolekUl voriage, bedeutend besser als ein Tbeta- 
L^sungsmittel dafUr sein wlirde, wobei diese Komponente 
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auch Bit dem Produkt der Polymerisation des Frilkiirsors 
vertrfiglich ist, sowle (li) aine oder mehrere Gruppierungen, 
die zu einer Asaoziierung mit den Teilchen des anorganischan 
PUllstoffs unter HerbeifUhrung einer Verankerung beXShigt 
sind , 

2, Zusammensetzung nach Anspruch 1, dadurch gekenn- 
zeichnet, daS der organische flUssige Prakursor ein oder 
nehrere flUssige athylenisch ungesfittigte Monomere und vor- 
zugsweiae einen Ester der Acryl- oder Methacx^lsMure um- 
faBt. 

3» Zuaattmensetzung nach Anspruch 1 oder 2, dadurch 
gekennzeichnet-, daB der anorganische Pailstcff durch 
Siliciumdioxid bzw, Kieaelsaure oder ein Aluminiumoxid 
gebildet wird. 

A, Zusanmensetzung nach einem der AnsprUche 1 bis 3, 
dadurch gekennzeichnet, dafi die Konzeatration des an- 
organischen Pailstoffs bei 35 bis 85 Vol.Ji der Ceaantzu- 
sammeasetzung liegt. 

5. Zusammensetzung nach einem der AnsprUche 1 bis 4^ 
dadurch gekennzeichnet, daB das polymere Dispergierungs- 
mittel ein Polymeres vom fthnlichen Typ wie das durch Poly- 
merisation des flUssigan Prakursors erhaltene mit einem } 
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Molekulargewicht ia Berelch von 20 000 bis 200 000 ist, 
das l&ngs der Folymerkette Gruppen besitzt^ die zu einer 
Assoziieriing mit den Teilcben des anorganischen FUIlstoffs 
befahlgt sind« 

6« Zusasunensetzung nach einem der Ansprllche 1 bia 5» 
gekennzeichnet durch die Anwesenheit eixies niedermole- 
kularen Bindemittels mit einer oder mehreren Gruppenp die 
zu einer Vechs&lvirkung mit den im anorganischen FUllstof f 
anweaenden Gnappen bef&higt slnd sovle auch einer oder 
mehreren Gruppen » die mit dem durch Polymerisation des 
flUssigen PrSkursors gebildeten Polymeren copolymerisieren 
Oder Pfroplungen eingehen k&nnen« 

*• - • • " 

7. Verfahren zur Herstellung einer stabilen^f llefi- 
f auiigen, f ormbaren und hKrtbaren Zusammensetzung nach An- 
spruch 1| dadurch gekennzeichnet , daS man die fein zer- 
teilten Partike^ji (B) des anorganischen FUIlstoffs in dem 
organischen flUssigen Pr&kursor (A) in Gegenwart dea poly- 

.meren Dispergierungsmittels (C) dispergiert. 

8. Verfahren nach Anspruch 7f dadurch gekennzeichnet , 
daQ die fein zerteilten Partikeln des anorganischen FUU- . 
stoffs in situ durch Zerkleinem bzw* Mahlen von groben, 
nicht-kolloidalen Teilchen erzeugt werden. 
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9* Verfahren zur Herstellung vos Hehrkomponenten- 
Komposlts^ dadurch gekennzelchnett dafi man elne hMrtbare 
Zusammensetzung nach Anspruch 1 Insbesondere unter Zugab« 
eines Initiators und/oder ErwMrmung in gewiinschter Form 
ausharten l&Bt, ggf . in Anwesenheit von weiteren Ver-* 
sttrkungsmittal wie insbesondere Glasfasern* 
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